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Einleitung
Die Entdeckung von Supraleitung im keramischen (La,Ba)2CuO4-System bei
Temperaturen bis zu 30 K durch [Bednorz und Müller 1986] kennzeichnet die
Anfänge eines Forschungsgebietes, das bis heute einer der lebendigsten Bereiche
der Physik kondensierter Materie geblieben ist. Nicht nur war es den Autoren
mit ihrer Entdeckung gelungen, die bisherige Rekordmarke der kritischen Tem-
peratur Tc von 23.2 K im metallischen Supraleiter Nb3Ge deutlich zu übertreffen:
Auch die elektronischen und magnetischen Eigenschaften der neuen sogenann-
ten Kupratsupraleiter oder Hochtemperatur-Supraleiter (HTSL) gaben Rätsel auf,
die bis heute nicht vollständig gelöst werden konnten. So sind die Substanzen
im undotierten Zustand antiferromagnetische Isolatoren und werden erst unter
geeigneter Dotierung bei tiefen Temperaturen supraleitend. Charakteristisches
Merkmal der Kupratsupraleiter ist eine schichtartige Kristallstruktur, in der sich
die namensgebenden CuO2-Ebenen mit isolierenden Zwischenschichten abwech-
seln. Die unmittelbare Aufmerksamkeit, welche die Kupratsupraleiter auf sich
zogen, brachte Bednorz und Müller bereits im Folgejahr den Nobelpreis ein.
Die anfängliche Forschungseuphorie speiste sich auch aus dem breiten techni-
schen Anwendungspotential für Supraleiter mit hohen kritischen Temperaturen.
Grundlage dieser Anwendungen ist nicht nur die widerstandsfreie Leitung von
elektrischem Strom, sondern auch die Möglichkeit, große Magnetfelder einzu-
frieren   genauso wie bei normalen metallischen Supraleitern vom Typ II. So ge-
lang es, eine ganze Reihe von HTSLn zu synthetisieren, deren Sprungtemperatur
oberhalb des Siedepunktes von flüssigem Stickstoff liegt. Den derzeitigen Rekord
hält seit Jahren das HgBa2Ca2Cu3O8-System [Schilling u. a. 1993] mit Tc = 134 K
bei Normaldruck (Tc = 164 K bei einem Druck von 30 GPa). Im Vergleich dazu
steht die entsprechende Rekordmarke für metallische Supraleiter inzwischen bei
39 K in MgB2 [Nagamatsu u. a. 2001]. Was die heutigen technischen Anwendun-
gen von HTSLn betrifft, sind diese immer noch auf Nischenmärkte beschränkt.
So kommen HTSL beispielweise in supraleitenden Magneten für die Grundla-
genforschung, in SQUID-Systemen (SQUID = Superconducting Quantum Interfe-
rence Device) zur exakten Messung sehr kleiner Magnetfelder etwa in der medi-
zinischen Diagnostik und als Mikrowellenfilter für den Mobilfunk zum Einsatz.
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Inzwischen, nachdem die äußerst schwierige technische Verarbeitung der sprö-
den, stark anisotropen Materialien große Fortschritte gemacht hat, rückt auch die
Hoffnung auf eine breitere Anwendung der HTSL wieder in erreichbare Nähe.
HTSL besitzen das Potential, u. a. in Kurzschluss-Strombegrenzern, Transforma-
toren, elektrischen Motoren oder sogar im berührungsfreien Materialtransport
zum Einsatz zu kommen. Die Möglichkeiten und Grenzen im Einsatz von HTSL-
Kabeln für die Stromversorgung zeigt ein Pilotprojekt auf, das im Mai 2001 unter
dem Namen „Detroit Edison Projekt“ in Michigan (USA) ins Leben gerufen wur-
de. Dort konnte durch die Verwendung von Stickstoff-gekühlten supraleitenden
Kabeln mit ihrer hohen kritischen Stromdichte eine enorme Platzeinsparung ge-
genüber den Standard-Kupferkabeln erreicht werden. Das Projekt verdeutlicht
vor allem die Fortschritte bei der äußerst komplexen Herstellung von Bandlei-
tern aus HTSL-Materialien. Die Einsparung von Energie ist allerdings minimal,
da die Wechselstromverluste in den supraleitenden Kabeln mit den Widerstands-
verlusten der ersetzten Kupferkabel vergleichbar sind.
Es läßt sich vermuten, daß die technischen Anwendungen von HTSLn
enorm von einem vollständigen theoretischen Verständnis der Hochtemperatur-
Supraleitung profitieren könnten. Der wesentliche Grund dafür, daß der Phy-
sik der Kupratsupraleiter ein so lebhaftes wissenschaftliches Interesse zukommt,
liegt aber darin, daß sehr viele ihrer Eigenschaften an die Grenzen dessen sto-
ßen, was sich im Rahmen der heutigen Festkörpertheorie verstehen läßt. Eini-
ge dieser Grenzen lassen sich durch einen Vergleich mit den konventionellen
metallischen Supraleitern beleuchten: Für Metalle fanden Bardeen, Cooper und
Schrieffer [Bardeen u. a. 1957] in ihrem BCS-Modell eine von Phononen vermit-
telte Paarung von Elektronen zu Cooper-Paaren in der Tieftemperaturphase als
Erklärung für das Auftreten von Supraleitung. Ihr Modell steht im Rahmen des
Landau’schen Fermiflüssigkeitsbildes, das niederenergetische Anregungen in Sy-
stemen von schwach wechselwirkenden Elektronen als Quasiteilchen mit einer
effektiven Masse (oder Selbstenergie) behandelt und so auf ein effektives Einteil-
chenbild zurückführt. Auch in den HTSLn liegt eine Kondensation von gepaarten
Elektronen vor, da der magnetische Fluß ebenfalls in Einheiten von zwei Elek-
tronenladungen gequantelt ist [Gough u. a. 1987]. Viele Forscher sind aber der
Überzeugung, daß die Elektron-Phonon-Wechselwirkung in den HTSLn alleine
zu schwach ist, um die hohen Sprungtemperaturen zu erklären. Darüberhinaus
weist die supraleitende Energielücke in der Elektronenstruktur eine Anisotro-
pie auf, die nicht mit einer rein phononisch, sondern eher mit einer antiferroma-
gnetisch induzierten Paarwechselwirkung in Verbindung gebracht werden kann.
In Bezug auf den Mechanismus, der zur Hochtemperatur-Supraleitung führt, ist
aber nicht nur die Frage nach dem zugrundeliegenden Paarungsmechanismus
derzeit noch offen. So beeinflussen starke Korrelationen die Elektronenstruk-
tur über weite Dotierungs- und Temperaturbereiche maßgeblich. Unter anderem
EINLEITUNG 3
führen diese Korrelationen dazu, daß die undotierten Kuprate antiferromagneti-
sche Isolatoren sind, obwohl Bandstrukturrechnungen ein metallisches Verhalten
vorhersagen. Die starken Wechselwirkungen werden auch dafür verantwortlich
gemacht, daß die HTSL bei Temperaturen oberhalb Tc nicht die Transporteigen-
schaften zeigen, welche für die schwach wechselwirkenden Fermiflüssigkeiten
erwartet werden. Somit scheidet eine zum BCS-Modell analoge Erklärung auf
der Basis des Fermiflüssigkeitskonzeptes für die Hochtemperatur-Supraleitung
aus. Eine der wichtigsten Aufgaben auf dem Weg zu einer Theorie der HTSL
besteht deshalb darin, eine genaue Kenntnis der ungewöhnlichen magnetischen
und elektronischen Struktur der Materialien über einen großen Temperatur- und
Dotierungsbereich zu erlangen. Eine Schlüsselrolle kommt hierbei den HTSLn
im Temperaturbereich oberhalb Tc zu, wo sie weder supraleitend noch isolierend
sind: Das Verständnis ihrer Eigenschaften könnte der größte Schritt hin zu einer
Erklärung der Hochtemperatur-Supraleitung sein.
Gegenstand dieser Arbeit ist die experimentelle Untersuchung des Kupratsu-
praleiters Bi2Sr2CaCu2O8+δ im Temperaturbereich oberhalb Tc bezüglich seiner
Elektronenstruktur nahe der Fermifläche. Hierfür wurde die Methode der win-
kelaufgelösten Photoemissionsspektroskopie (Angle-Resolved PhotoEmission Spec-
troscopy, ARPES) gewählt, welche einen recht genauen Vergleich mit theoreti-
schen Vorhersagen über die Elektronenstruktur erlaubt. Die große Bedeutung,
die ARPES in der HTSL-Forschung gewonnen hat, begründet sich auch daraus,
daß diese Methode wie keine andere Anisotropien der Elektronenstruktur im Im-
pulsraum zu detektieren vermag. Dabei ist Bi2Sr2CaCu2O8+δ   vor allem wegen
der für die Messung idealen Einkristalle mit großen und glatten Spaltflächen  
der weitaus am häufigsten untersuchte HTSL. Die Verfügbarkeit einer der tech-
nisch deutlich verbesserten Meßapparaturen neuer Generation eröffnete dennoch
die Möglichkeit, neue Erkenntnisse über die Fermifläche in den Kupratsupralei-
tern der Bi2Sr2CaCu2O8+δ-Familie zu erlangen, indem sie sehr viel detailliertere
Einblicke in die Elektronenstruktur erlaubt. Die Kernfragen, welche diese Arbeit
zu beantworten versucht, betreffen die generelle Topologie der Fermifläche in
der Bi2Sr2CaCu2O8+δ-Familie sowie deren Gestalt, insbesondere in Hinblick auf
die Signatur der Korrelationen in den niederenergetischen Anregungen nahe der
Fermienergie. Weiterhin sollen Möglichkeiten ausgelotet werden, die vorhande-
nen Informationen über Symmetrien der Zustände nahe der Fermifläche anhand
von Messungen mit zirkular polarisierter Stahlung zu erweitern. Wo immer es
wichtig und notwendig ist, sollen auch methodische Ansätze für die Meßmetho-
de ARPES beleuchtet und neu entwickelt werden.
Die Arbeit ist wie folgt gegliedert: Kapitel 1 gibt einen kurzen Überblick über die
Kristallstruktur der Kupratsupraleiter, sowie deren Eigenschaften in charakteri-
stischen Dotierungs- und Temperaturbereichen. Ergänzend dazu werden einige
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theoretische Modelle zur Beschreibung der HTSL im undotierten und im normal-
leitenden Zustand vorgestellt. Das anschliessende Kapitel 2 widmet sich den me-
thodischen und experimentellen Grundlagen der Photoemissionsspektroskopie.
Besondere Schwerpunkte liegen auf dem Informationsgehalt der Spektralfunk-
tion und des Matrixelements, die sich aus den Messungen extrahieren lassen,
sowie auf den technischen Parametern von Meßapparatur und Probenpräpara-
tion. Die gewonnenen Meßergebnisse werden in zwei Kapiteln vorgestellt: Eine
systematische Untersuchung der Topologie und Gestalt der Fermifläche in der
Bi2Sr2CaCu2O8+δ-Familie ist Gegenstand von Kapitel 3. Hierzu werden ARPES-
Intensitätskarten an der Fermienergie sowie Impulsserien von Spektren aus hoch-
aufgelösten Messungen vorgestellt, die durch Messungen in Abhängigkeit der
Anregungsenergie ergänzt werden. Diese Untersuchungen konnten nicht nur
entscheidend dazu beitragen, die lebhafte Diskussion um die wirkliche Topologie
der Fermifläche beizulegen; sie liefern auch einen beispiellos detaillerten Einblick
in die Gestalt der Fermifläche und ihrer Entwicklung mit zunehmender Ladungs-
trägerkonzentration in der Nähe optimaler Dotierung. Kapitel 4 ist den Messun-
gen des Zirkulardichroismus nahe der Fermifläche in (PbxBi1 x)2Sr2CaCu2O8+δ
gewidmet, die über einen repräsentativen Teil der Brillouinzone durchgeführt
wurden. Die ergänzenden methodischen Ausführungen erlauben eine Zuord-
nung dieser Ergebnisse zu den Symmetrien der Elektronenstruktur. Insbesondere
werden Vorhersagen über die Detektierbarkeit von sogenannten Kreisstrompha-
sen in diesen Substanzen getroffen. Am Schluss steht eine Zusammenfassung der
gewonnenen Ergebnisse.
Kapitel 1
Kupratsupraleiter
1.1 Einleitung
Das lebhafte wissenschaftliche Interesse an den Kupratsupraleitern, das bis heute
ungebrochen ist, schlägt sich mittlerweile in experimentellen und theoretischen
Ergebnissen nieder, die zehntausende von Publikationen füllen. Diese Resultate
haben bereits sehr viel zum Verständnis der Substanzen beigetragen, wenn auch
eine Theorie, welche die ungewöhnlichen Eigenschaften der Kuprate in den ver-
schiedenen Bereichen des Phasendiagramms in einen übergeordneten Rahmen
stellen könnte, immer noch aussteht. Eine Zusammenstellung der wichtigsten
Ergebnisse alleine aus Photoemissionsmessungen an HTSL bis ins Jahr 1999 gibt
das Buch von [Lynch und Olson 1999]; die bedeutendsten jüngeren Publikatio-
nen sind in einem Übersichtsartikel von [Damascelli u. a. 2002] zusammengefaßt.
Im weiteren Verlauf dieses Kapitels sollen die Eigenschaften von Kupratsupralei-
tern und einige theoretische Ansätze zu ihrem Verständnis vorgestellt werden.
Der folgende Abschnitt 1.2 behandelt die Kristallstruktur der Kuprate, wobei
ausführlicher auf die hier gemessenen Substanzen der Bi2Sr2CaCu2O8+δ-Familie
eingegangen wird. Eine Übersicht über die Eigenschaften der HTSL in den ver-
schiedenen Bereichen des Phasendiagramms gibt Abschnitt 1.3. Hierbei liegt ein
besonderer Schwerpunkt auf den Erkenntnissen, die zum Verständnis der elek-
tronischen Struktur beitragen und daher auch einen Orientierungsrahmen für
die vorgestellten ARPES-Messungen bieten. Schließlich werden in Abschnitt 1.4
Theorieansätze vorgestellt, welche zur Beschreibung der elektronischen Struktur
der Kuprate über das gesamte Phasendiagramm geeignet sein könnten.
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1.2 Kristallstruktur
C u
O
Abbildung 1.1:
Anordnung der Atome in-
nerhalb einer Cu-O-Ebene.
Gemeinsam ist allen Kupraten eine Perovskit-artige
Kristallstruktur, die schichtartig aus Cu-O-Ebenen
und isolierenden Zwischenschichten aufgebaut ist.
Die namensgebenden Cu-O-Schichten, die, abhän-
gig von der übrigen Kristallstruktur, auch leicht
uneben sein können, bestimmen die elektronischen
und magnetischen Eigenschaften mit ihrer quasi-
zweidimensionalen Physik. In der nebenstehenden
Abbildung 1.1 ist die Anordnung der Atome in die-
sen Schichten skizziert. Die chemische Dotierung
findet in den isolierenden Zwischenschichten statt,
entweder durch kovalente Substitution von Atomen
oder durch das Einbringen oder Entfernen von Sauerstoff in diesen Zwischen-
schichten. Somit nehmen die Zwischenschichten die Rolle von Ladungsreser-
voirs für die Cu-O-Netzwerke ein und beeinflussen auch die Größe der maxi-
malen Sprungtemperatur Tc. Kuprate lassen sich durch die Zusammensetzung
dieser Zwischenschichten, welche Metallatome und in vielen Fällen auch Sau-
erstoff beinhalten, charakterisieren: Prominenteste Vertreter für die Anwendun-
gen sind YBa2Cu3O7 δ (YBCO oder Y123) mit einem Tc von 92 K und die
Bi-basierten Kuprate Bi2Sr2CaCu2O8+δ (Bi2212 oder BSCCO, Tc = 92 K) sowie
Bi2Sr2Ca2Cu3O10+δ (Bi2223, Tc = 120 K). Diese lochdotierten Kuprate gehören
neben La2 xSrxCuO4 (LSCO oder 214, Tc = 38 K bei x = 0.15) und dem elek-
tronendotierten Kuprat Nd2 xCexCuO4 (NCCO, Tc = 30 K bei x = 0.15) auch
zu den experimentell bestuntersuchten HTSLn. Eine strukturelle Charakteristik,
die einen wesentlichen Einfluß auf die Größe der Sprungtemperatur hat, ist
die Anzahl der Cu-O-Schichten in der Einheitszelle, die nicht durch isolierende
Schichten getrennt sind: Tc nimmt für bis zu drei unmittelbar benachbarte Cu-O-
Schichten zu, wie beispielsweise in der Familie der Bi-Kuprate (vgl. Abbildung
1.2). Für eine größere Anzahl benachbarter Cu-O-Ebenen geht Tc wieder zurück
[Di Stasio u. a. 1990].
Die Kristallstrukturen einiger wichtiger Vertreter der HTSL finden sich in
[Pickett 1989]. Typischerweise ist die Kristallstruktur orthorhombisch oder tetra-
gonal und ändert sich kaum durch die Dotierung. Eine Sonderrolle nimmt LSCO
ein, in dem zwei verschiedene Phasen beobachtet werden: Das sonst tetragona-
le LSCO (HTT, high temperature tetragonal) bildet bei kleinen Dotierungen und
Temperaturen eine orthorhombische Phase (LTO, low temperature orthorhombic)
aus. Ein entscheidender Einfluß dieser kristallographischen Änderung auf die
Elektronenstruktur ist sehr wahrscheinlich, da die beobachtete Phase starker ein-
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C u
O
B i
S r
C a Abbildung 1.2:
Die orthorhombische Einheitszelle
der Bismut-Kuprate: Einschich-
ter (Tc = 20 K), Zweischichter
(Tc = 92 K) und Dreischichter
(Tc = 120 K) (von links nach rechts).
Die Bezeichnung richtet sich nach
der Anzahl der benachbarten
Cu-O-Ebenen in der Einheitszelle.
Nach [Tarascon u. a. 1988].
a
b
5 . 4 1 4  Å
5.4
18 
Å 3 . 8 3
 Å
X
Y
G
1 . 1 6  Å - 1
1 . 6 4
 Å - 1
C u
O
o r t h o r h o m b i s c h p s e u d o t e t r a g o n a la )
b )
M
1 .  B r i l l o u i n z o n e
c )
X
Y
M
G
Z
Abbildung 1.3:
a) Die orthorhombische
und pseudotetragonale
Einheitszelle von Bi2212 in
der Cu-O-Ebene und b) die
dazu korrespondierenden
Brillouinzonen. c) Pseudo-
tetragonale Brillouinzone
von Bi2212 im erweiter-
ten Zonenschema, aus
[Bansil und Lindroos 1999].
dimensionaler elektronischer und magnetischer Eigenschaften, die sogenannte
Streifenphase, nur in der LTO-Phase auftritt.
Das in dieser Arbeit untersuchte Kuprat Bi2212 besitzt die in Abbildung 1.2 dar-
gestellte flächenzentriert orthorhombische Einheitszelle mit den Dimensionen
a  b = 5.4 Å und c = 30.7 Å, wobei c die Richtung senkrecht zu den Cu-O-Ebenen
bezeichnet. Da sich diese nur leicht von einer raumzentriert tetragonalen Struk-
tur unterscheidet, dient meist die sogenannte pseudotetragonale Einheitszelle als
Rahmen für Rechnungen und Messungen. Diese ist gegenüber der orthorhombi-
schen Einheitszelle um 45Æ gedreht und besitzt die Dimensionen a = b = 3.83 Å.
Die orthorhombische Verzerrung wird separat berücksichtigt. In Abbildung 1.3
ist die zweidimensionale Brillouinzone in der Cu-O-Ebene neben ihrer dreidi-
mensionalen Entsprechung dargestellt. Für Bi2212 hat sich eine Bezeichnungs-
konvention für die Hochsymmetriepunkte im Impulsraum durchgesetzt, in der
M = (π , 0), X/Y = (π ,π) und Z = (2π , 0) in Einheiten der pseudotetragonalen
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Gitterabstände ist.
Eine gute Kenntnis der Kristallstrukturen ist für Photoemissionsmessungen
wichtig, weil eine Veränderung der elektronischen Struktur dieselben Signatu-
ren wie eine Verzerrung der Brillouinzone haben kann. Auch die Kenntnis der
Zusammensetzung der Spaltflächen ist wegen der Oberflächenempfindlichkeit
der Methode notwendig. Neben der Verfügbarkeit von Bi2212-Kristallen von
höchster Qualität und genügender Anzahl sind vor allem die guten Spaltflä-
chen zwischen den Bi-O-Ebenen [Lindberg u. a. 1989] der Grund, warum Bi2212
das mit Photoemission meistuntersuchte Kuprat ist. Im Gegensatz zu YBCO ent-
hält Bi2212 keine zusätzlichen Cu-O-Ketten, die Oberflächenzustände ausbilden
und so eine Analyse der Festkörpereigenschaften erschweren. Allerdings be-
sitzt Bi2212 eine inkommensurable Überstruktur mit einer Periodizität von et-
was weniger als 5 Gitterabständen entlang der kristallographischen b-Richtung
[Claessen u. a. 1989]. Diese ist für die Bi-O-Schichten am stärksten ausgeprägt
[Yamamoto u. a. 1990]. Durch partielle Substitution von Bi mit Pb verschwin-
det diese Überstruktur der Oberflächenschicht in (PbxBi1 x)2Sr2CaCu2O8+δ
((Pb,Bi)2212). Diese Substanz hat eine kristallographische Überstruktur von et-
wa (2 2) bei einem relativen Bleigehalt von x = 0.4 [Jakubowicz u. a. 2001].
1.3 Elektronische Struktur und Eigenschaften
Das phänomenologische Phasendiagramm der Kupratsupraleiter bei Elektronen-
und Lochdotierung ist in Abbildung 1.4 schematisch am Beispiel der Substanzen
Nd2 xCexCuO4 und La2 xSrxCuO4 dargestellt. Undotiert sind die keramischen
Supraleiter antiferromagnetisch geordnete Isolatoren mit einer Néel-Temperatur
um 300 K, die schon mit geringer Dotierung drastisch abnimmt. Metallischer
Te
mp
era
tur
 (K
)
" n o r m a l e s "  
M e t a l lP s e u d o g a p
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L o c h -
k o n z e n t r a t i o n
E l e k t r o n e n -
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Abbildung 1.4:
Das universelle Phasendia-
gramm für elektronen-
und lochdotierte Kuprat-
supraleiter am Beispiel
von Nd2 xCexCuO4 und
La2 xSrxCuO4.
AF bezeichnet die antiferro-
magnetisch geordnete, SL die
supraleitende Phase.
Nach [Damascelli u. a. 2001].
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Transport und Supraleitung setzen bei Dotierungen δ um 0.05 Löcher bzw. 0.14
Elektronen pro CuO2 ein. Bei höheren Dotierungen steigt die supraleitende Über-
gangstemperatur Tc weiter an und erreicht ihr Maximum bei der optimalen Do-
tierung δopt mit Werten um 0.16. Das Phasendiagramm in Abbildung 1.4 stellt
sich asymmetrisch bezüglich Elektronen- und Lochdotierung dar, insoweit die
antiferromagnetische Ordnung bei Elektronendotierung robuster ist und der su-
praleitende Zustand in einem schmaleren Dotierungsbereich auftritt. Noch liegt
keine endgültige Antwort vor, ob und inwieweit sich diese beobachtete Asymme-
trie mit der dem überwiegenden Teil der Modelle zugrundeliegenden Symmetrie
zwischen Elektronen- und Lochdotierung vereinbaren läßt.
1.3.1 Der supraleitende Zustand
Im Rahmen der Ginzburg-Landau-Theorie der Phasenübergänge lassen sich die
HTSL als extreme Typ II-Supraleiter charakterisieren: Die Kohärenzlänge ξk der
gepaarten Elektronen in der Ebene ist mit typischen Werten um 20 Å nur we-
nige Cu-Cu-Abstände groß, die Eindringtiefe des Magnetfeldes λk hingegen 6000 Å, d. h. der Ginzberg-Landau-Parameter λ=ξ ist deutlich größer als der
Wert von 1=p2, der Typ I- von Typ-II-Supraleitern trennt. Die Schichtstruktur der
Kristalle spiegelt sich in einer starken Anisotropie der Werte wider: Senkrecht zu
den Cu-O-Ebenen ist λ?  1500Å, ξ?  3Å. Durch den extrem hohen Wert
von λ=ξ ist auch das obere kritische Magnetfeld Hc2, bei dem der supraleiten-
de Zustand zerstört wird, deutlich höher als in konventionellen Supraleitern mit
schwacher Kopplung.
Quantenmechanisch wird die Gesamtwellenfunktion der Elektronen im supra-
leitenden Zustand durch die Funktion (k) charakterisiert, dem thermodynami-
schen Ordnungsparameter der supraleitenden Phase. Durch den Betrag j(k)j
ist die Größe der supraleitenden Energielücke bestimmt, die auch eng mit der
Dichte der supraleitenden Elektronenpaare verknüpft ist. Ähnlich wie in konven-
tionellen Supraleitern liegt der Ordnungsparameter in einem Singulet-Zustand
vor, er ist jedoch zweidimensional und deutlich anisotrop. Die Energielücke ist
symmetrisch bezüglich der Fermienergie EF, dabei liegt ihr Maximalwert deut-
lich über dem BCS-Wert von 20 = 3.5kBT für schwach gekoppelte Supra-
leiter. Die Anisotropie der supraleitenden Energielücke im Impulsraum wurde
in zahlreichen ARPES-Experimenten an lochdotierten HTSLn untersucht. Ab-
bildung 1.5 zeigt die Ergebnisse von [Ding u. a. 1996b]. Die Werte für Kuprate
mit optimaler und höherer Lochkonzentration sind konsistent mit einem dx2 y2-
Ordnungsparameter (k) = 0  (cos kx   cos ky), ähnlich wie im elektronendo-
tierten NCCO [Sato u. a. 2001b]. Hinweise auf die Phase des Ordnungsparame-
ters geben die Transporteigenschaften der lochdotierten HTSL [Scalapino 1995],
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Abbildung 1.5:
Die supraleitende Energielücke  im Y-Quadranten
der Brillouinzone als Funktion des Winkels entlang
der Fermifläche. Die geschlossenen Symbole zeigen
Ergebnisse eines Fits an ARPES-Daten, die offenen
Symbole die Verschiebung der Vorderkante des Spek-
trums gegenüber einer Referenzmessung an Platin.
Die durchgezogene Linie zeigt den Verlauf der Ener-
gielücke für einen d-Wellen-Ordnungsparameter.
Aus [Randeria und Campuzano 1997]; die Daten
sind auch in [Ding u. a. 1996b] veröffentlicht.
die auf Knoten, d. h. Vorzeichenwechsel von (k), entlang der Fermifläche
hindeuten. Einen entscheidenden Beitrag zur genaueren Bestimmung der Pha-
se der Gesamtwellenfunktion liefern die phasensensitiven Messungen, die in
[Tsuei und Kirtley 2000, Tsuei und Kirtley 2002] zusammengefaßt sind. Insbeson-
dere die Trikristall-Experimente der Autoren deuten stark daraufhin, daß der
Ordnungsparameter sowohl für loch- als auch für elektronendotierte HTSL über-
wiegende d-Wellen-Symmetrie besitzt. Dieses Bild wird auch von jüngsten Un-
tersuchungen an Bi2212 [Ando u. a. 2002] und NCCO [Blumberg u. a. 2002] un-
terstützt, aus denen d-Wellen-Ordnungsparameter mit leichten Abweichungen
von der einfachen dx2 y2-Form hervorgehen. Obwohl es einen breiten Konsenz
über die d-Wellen-Symmetrie des Ordnungsparameters gibt, könnte dieser auch
durch kompliziertere Varianten einer s-Wellen-Form, die Phasenwechsel enthal-
ten, charakterisiert sein [Brandow 2002].
1.3.2 Modellbildung im Grenzfall verschwindender Dotierung:
Die Mott-isolierende Phase
Zentral für das Verständnis der Kuprate und damit für die Bildung theoretischer
Modelle ist der undotierte isolierende Zustand: Hier versagt das klassische Ein-
Elektronen-Bändermodell vollständig, das die undotierten sogenannten Mutter-
substanzen als metallisch charakterisiert. Grund dafür ist eine starke Coulomb-
Abstoßung der Elektronen, die den Rahmen des Fermiflüssigkeitsbildes und da-
mit der Behandlung von Korrelationseffekten als schwache Störungen sprengen.
Damit gehören die undotierten Kuprate zur Materialklasse der Mott-Isolatoren,
sind aber die einzigen bekannten Vertreter, die unter Dotierung supraleitend wer-
den.
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Abbildung 1.6:
Skizze der Kristallfeldaufspaltung und Hybri-
disierung der Cu-O-Bänder in LSCO, nach
[Fink u. a. 1989].
Um die ausschlaggebenden elek-
tronischen Zustände nahe EF zu
identifizieren, ist es zunächst nütz-
lich, die Kristallfeldaufspaltung
in den CuO2-Ebenen zu analysie-
ren. Im ionischen Bild liegt der
Sauerstoff in einer geschlossenen
2p6-Konfiguration vor, während
den Kupfer-Atomen in ihrer 3d9-
Konfiguration ein Elektron zur
geschlossenen Schale fehlt. Eine
schematische Darstellung der Kri-
stallfeldaufspaltung am Beispiel
von LSCO, bei dem die Cu-Atome
in der Umgebung eines Oktaeders
aus Sauerstoff vorliegen, ist in Ab-
bildung 1.6 dargestellt. Im Kristallfeld kubisch angeordneter O2 -Ionen spaltet
das Cu 3d9-Niveau in zwei Niveaus auf, die mit eg und t2g bezeichnet sind.
Die Energieentartung dieser Zustände wird durch die Jahn-Teller-Verzerrung
des Oktaeders aufgehoben. Der Zustand niedrigster Bindungsenergie geht
somit aus der Hybridisierung von Cu 3dx2 y2- und O 2px=py-Orbitalen hervor.
Die niederenergetische Elektronenstruktur der Kuprate läßt sich demnach mit
den Cu 3dx2 y2- und O 2px=py-Orbitalen auf einem Quadratgitter bei halber
Füllung, d. h. mit einem Loch pro Einheitszelle, modellieren. Die resultierende
Bandstruktur (Abbildung 1.7 a)) besteht aus einer halbgefüllten antibindenden
Kombination der Orbitale an der Fermienergie und nichtbindenden und binden-
den Kombinationen bei höherer Bindungsenergie, deren Phasen am (π , π)-Punkt
der Brillouinzone in Abbildung 1.7 b) dargestellt sind. Das oberste antibindende
a) b)
Abbildung 1.7:
a) Bandstruktur des
CuO2-Gitters bei halber
Füllung nach [Fulde 1995],
die Abkürzungen stehen
für AB: antibindender,
NB: nichtbindender und
B: bindender Zustand.
b) Die Phasen der Cu
dx2 y2- und O px=py-
Orbitale am M-Punkt für
dieselben Zustände.
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Band findet sich mit einem ähnlichen Verlauf auch in komplexeren Rechnungen
für konkrete Kuprate sowie in deren gemessener Elektronenstruktur wieder, dort
allerdings nur bei Dotierungen deutlich oberhalb der angenommenen halben
Füllung.
Die Elektronenstruktur der halbgefüllten CuO2-Ebene läßt sich im Rahmen des
Mott-Isolator-Bildes (siehe z. B. [Shen und Dessau 1995]) verstehen: Um zur Lei-
tung beitragen zu können, muß das Elektron beweglich sein, sich also von einem
Gitterplatz zum nächsten bewegen können. Bezieht man nun die Energie U der
Coulomb-Abstoßung zweier Elektronen am selben Gitterplatz mit ein, dann ist
der doppelt besetzte Zustand, der durch das Hüpfen eines Elektrons zum näch-
sten Gitterplatz erzeugt wird, energetisch um U benachteiligt. Eine Lokalisie-
rung der Elektronen wird also begünstigt. In Konkurrenz dazu steht die kine-
tische Energie, die durch die Bandbreite W bestimmt ist und zur Delokalisierung
beiträgt. Für vergleichsweise große Bandbreiten schirmt die kinetische Energie
die Coulomb-Wechselwirkung ab (screening) und das System ist im Blochwel-
lenmodell beschreibbar. Mott-Hubbard-Isolatoren sind durch eine Bandbreite ge-
kennzeichnet, die im Vergleich zur Coulomb-Abstoßung klein ist (W < U). Die
Coulomb-Abstoßung führt zu einer durch die Lokalisierung bedingten Bandauf-
spaltung in das sogenannte untere (ein Elektron am Gitterplatz) und das obe-
re Hubbard-Band (Doppelbesetzung am Gitterplatz) unterhalb und oberhalb der
Fermienergie.
Eine theoretische Formulierung des Problems liefert der Hamilton-Operator des
Hubbard-Modells:
Ĥ =  t ∑<i, j>,σ ĉyi,σ ĉ j,σ + H.c.+ U ∑i n̂i,"n̂i,#. (1.1)
Hierbei bezeichnet n̂i,σ = ĉyi,σ ĉi,σ den Besetzungszahloperator mit Spin σ am Git-
terplatz i; t ist das Transfer- oder hopping-Integral. Die Summation < i, j > be-
zieht sich auf jeweils nächste Nachbarn, H.c bezeichnet wie üblich den Hermi-
tesch konjugierten Ausdruck. Analog zur oben geschilderten Situation enthält
der erste Term die kinetische Energie, der zweite trägt der Coulomb-Abstoßung
Rechnung.
Während sich im Einband-Hubbard-Modell die Physik der Cu 3d-Elektronen auf
dem Quadratgitter beschreiben läßt, ist dort die wichtige Rolle des Sauerstoffs
für die CuO2-Ebene vernachlässigt, die schon aus der Analyse der Kristallfeld-
aufspaltung in Abbildung 1.6 hervorgeht. Auf der einen Seite liegen die Bin-
dungsenergien der O 2p- und der Cu 3d-Orbitale nahe des chemischen Poten-
tials so dicht beieinander, daß der Ladungstransfer über ein Hüpfen zwischen
Cu- und O-Plätzen energetisch begünstigt ist. Auf der anderen Seite vergrößern
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Abbildung 1.8:
Ladungstransfer-Isolator: Die Ladungstransfer-Energie  ist kleiner als die Coulomb-
Abstoßung U zwischen oberem (OHB) und unterem (UHB) Hubbardband. In den Ku-
praten ist das Zhang-Rice-Singulet (ZRS) der energetisch tiefliegendenste Zustand, der
durch das Entfernen eines Elektrons aus dem N-Elektronensystem erzeugt werden kann.
die O-Atome die Abstände zwischen den Cu-Atomen, wodurch die Bandbreite
W der 3d-Orbitale verringert wird. Eine realistischere Darstellung des Problems
ist somit in einem Dreiband-Hubbard-Modell (Emery-Modell) gegeben, in dem
zusätzliche Transferterme zwischen Cu 3px2 y2- und O 2px bzw. O 2py-Plätzen
analog zum ersten Term in Gleichung 1.1 eingefügt sind. Zusätzlich ist es oft
günstiger, eine Repräsentation mit Loch-Operatoren zu wählen.
Als Konsequenz daraus, daß die Ladungstransferenergie  zwischen Cu und
dem O-Liganden kleiner als U ist, werden die undotierten Kuprate nach dem
Zaanen-Sawatzky-Allen-Schema [Zaanen u. a. 1985] besser als Ladungstransfer-
Isolatoren charakterisiert. Der energetisch tiefliegendenste Zustand, der durch
das Entfernen eines Elektrons aus dem N-Elektronensystem erzeugt werden
kann1, ist das sogenannte Zhang-Rice-Singulet (ZRS, siehe unten), ein hybridier-
ter Zustand mit gemischtem Cu- und O-Charakter. Das ZRS spielt dann die Rolle
des unteren Hubbardbands, die Energielücke  zwischen ZRS und dem oberen
Hubbardband die einer effektiven Mottlücke (siehe Abbildung 1.8). Mit diesen
Modifikationen läßt sich das Problem wieder auf das Einband-Hubbard-Modell
zurückführen.
Undotierte Kuprate sind wie viele Mott-Isolatoren Antiferromagneten. Auch das
ist ein Effekt der starken Coulomb-Abstoßung, die echte Ladungsfluktuationen
verhindert und virtuelle Ladungsfluktuationen induziert. Diese wiederum füh-
ren zur sogenannten Superaustausch-Wechselwirkung, die eine antiferromagne-
tische Ordnung begünstigt. Aufbauend auf diesen Ideen führte [Anderson 1959]
das Hubbard-Modell bei verschwindender Dotierung auf ein antiferromagneti-
sches Heisenberg-Modell mit Spin 1=2 zurück. Bei moderater Dotierung erhält
man für starke Wechselwirkung (U >> t) das t-J-Modell aus einer störungstheo-
1Das Entfernen eines Elektrons wird im Photoemissionsprozess realisiert, das Hinzufügen ei-
nes Elektrons in der inversen Photoemission.
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Abbildung 1.9:
Die Dispersion eines Loches in der antiferroma-
gnetischen CuO2-Ebene: Die Symbole entspre-
chen der Position im (k, E)-Raum aus ARPES-
Messungen mit den gezeigten Anregungsener-
gien. Die durchgezogene Linie stellt die Ergeb-
nisse des erweiterten t-J-Modells dar, die un-
terbrochene Linie Ergebnisse des einfachen t-J-
Modells ohne die höheren Transferterme t1 und
t2, aus [Dürr 2002].
retische Behandlung des Hubbard-Modells, bei der Doppelbesetzungen vernach-
lässigt werden:
Ĥ =  t ∑<i, j>,σ ĉyi,σ ĉ j,σ + H.c.+ J ∑<i, j>ŜiŜ j   n̂in̂ j4 , (1.2)
mit J = 4t2=U und den Spinoperatoren Ŝ j. Die Frage nach der Beschaffenheit
des Zustandes niedrigster Bindungsenergie, der im t-J-Modell beschrieben wird,
konnten [Zhang und Rice 1988] beantworten, indem sie den einfachsten Fall ei-
nes zusätzlichen Lochs im halbgefüllten Gitter analysierten: Das nach ihnen be-
nannte ZRS besteht aus der Hybridisierung des Cu 3d-Loches mit einem auf die
vier umgebenden O 2p-Orbitale verteilten Loch, deren Spins antiparallel zuein-
ander angeordnet sind und somit in einem Singulet-Zustand vorliegen.
In der Tat läßt sich die Dynamik eines einzelnen Lochs im antiferromagnetisch ge-
ordneten Gitter, wie es durch den Photoemissionsprozeß in den undotierten Ku-
praten erzeugt wird, im Rahmen des t-J-Modells verstehen. Während die Band-
breite in der Näherung unabhängiger Elektronen durch das Transferintegral t be-
stimmt wird, so ist sie im realen System um etwa eine Größenordnung reduziert
und skaliert   wie im Modell   mit dem Austauschterm J. Der Grund hierfür
liegt darin, daß das Loch sich nur in dem Rahmen bewegen kann, in dem Spin-
fluktuationen  J die durch das Hüpfen hervorgerufene Fehlordnung des anti-
ferromagnetischen Gitters wieder ausheilen. Dies macht sich in der starken Re-
normierung des Bandes durch eine hohe effektive Masse bemerkbar. Realistische
Werte von J liegen bei etwa 0.15 eV, die Bandbreite im t-J-Modell beträgt 2.2 J.
Eine sehr gute Übereinstimmung mit der gemessenen Dispersion läßt sich mit
einem erweiterten t-J-Modell erzielen, bei dem höhere Transferterme t1 und t2
hinzugenommen werden, die das Hüpfen zu diagonalen Plätzen und übernäch-
sten Nachbarn berücksichtigen wie in Abbildung 1.9 dargestellt.
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1.3.3 Die Pseudogap-Phase und der normalleitende Zustand
Der Pseudogap-Zustand, der sich bei höheren Dotierungen an die isolieren-
den Phase anschließt (siehe Abbildung 1.4), ist durch kurzreichweitige antifer-
romagnetische Korrelationen, schlechte Leitfähigkeit und eine anisotrope Ener-
gielücke gekennzeichnet. Eine Übersicht geben [Timusk und Statt 1999]. Die im
Phasendiagramm 1.4 gekennzeichnete Temperatur T bezeichnet einen Über-
gang, der nicht die thermodynamische Charakteristik einer Phasengrenze zeigt.
Die frühesten Hinweise auf eine Energielücke in den Spin-Anregungen kamen
aus Messungen der kernmagnetischen Resonanz (NMR). Sowohl Messungen der
Knight-Verschiebung als auch der Kern-Relaxationsraten zeigen eine Temperatu-
rabhängigkeit   für konventionelle Metalle müßten sie ebenso wie die Suszepti-
bilität temperaturunabhängig sein. Beide Charakteristiken zeigen eine Tempera-
turabhängigkeit, die bei T < T stärker abfällt als 1=T. Der Temperaturbereich
oberhalb T, in dem noch eine Temperaturabhängigkeit umgekehrt proportio-
nal zu T zu beobachten ist, wird nach oben durch die Übergangstemperatur T0
begrenzt. Bemerkenswert sind auch die Ergebnisse aus Messungen der magne-
tischen Neutronenstreuung in LSCO: Im Néel-geordneten Zustand zeigen sich
die erwarteten Bragg-Peaks bei den antiferromagnetischen Wellenvektoren Q =(π , π). Erhöht man die Dotierung der Kristalle bis in den Pseudogap-Zustand,
dann spaltet jedes einzelne Maximum bei Q in vier symmetrisch um einen klei-
nen Betrag δ verschobene Peaks auf. Dieses Verhalten kann als Signatur einer
inkommensurablen Spindichtewelle, oder, alternativ dazu als Anzeichen von
Spin- und Ladungstrennung auf eindimensionale Streifen im Ortsraum verstan-
den werden [Orenstein und Millis 2000]. Viele Wissenschaftler sind der Überzeu-
gung, daß eine Streifenbildung in Kupraten wie LSCO oder Y123 tatsächlich statt-
findet. Da eine entsprechende Charakteristik in Neutronenstreuungs-Messungen
an anderen Kupraten wie Bi2212 jedoch nicht beobachtet wird, ist noch unklar, ob
Streifenbildung zur Supraleitung führt oder ob sie durch die elektronische Struk-
tur der HTSL zwar begünstigt sein kann, der Supraleitung aber entgegenwirkt.
Die enge Verbindung zur Mott-isolierenden Phase und die Messungen der Spin-
anregungen hatten in der Anfangszeit die Aufmerksamkeit stark auf die Energie-
lücke in den Spinfreiheitsgraden gezogen. Die Anomalien in der optischen Leitfä-
higkeit [Rotter u. a. 1991] und ARPES konnten schließlich belegen, daß auch die
Ladungsfreiheitsgrade eine Lücke ausbilden. [Ding u. a. 1996, Loeser u. a. 1996]
konnten mit ARPES-Messungen an Bi2212 eine Symmetrie der namensgebenden
Pseudo-Energielücke identifizieren, die mit einem d-Wellen-Ordnungsparameter
übereinstimmt. Allerdings bleibt bei dieser Art von Messungen die Phase des
Ordnungsparameters unbestimmt. Die Pseudo-Energielücke bleibt auch bei klei-
nen Temperaturen und geht bei Tc in die supraleitende Energielücke über. Mit
zunehmender Dotierung nimmt auch der Maximalwert der Pseudo-Energielücke
16 1. KUPRATSUPRALEITER
ab, ebenso wie die Übergangstemperatur T, die nahe der optimalen Dotierung
schließlich in Tc übergeht.
Während die supraleitende Energielücke in der BCS-Theorie mit der Temperatur
skaliert, kann eine einfache Beziehung dieser Art eben wegen der Pseudolücke in
den HTSL keine Anwendung mehr finden. [Uemura u. a. 1989] konnten durch
systematische Messungen der µSR (Müon-Spin-Relaxation) eine lineare Bezie-
hung zwischen der Dichte der supraleitenden Ladungsträger ns bei T = 0 K zur
Größe der kritischen Temperatur ableiten, Tc  ns(T = 0)=m, wobei m die
effektive Masse der Zustände bezeichnet.
Bei höheren Dotierungen bzw. Temperaturen schließt sich der normalleitende
Zustand an die Pseudogap-Phase an (siehe Abbildung 1.4). Wenn hier, wie all-
gemein üblich, vom normalleitenden Zustand die Rede ist, so bezieht sich die
Formulierung auf die nicht-isolierenden Transporteigenschaften und die Exi-
stenz einer geschlossene Fermifläche ohne Energielücke. Allerdings sind die Ei-
genschaften der HTSL im normalleitenden Zustand nicht die normaler Metal-
le, d.h. sie lassen sich nicht im Fermiflüssigkeitsbild beschreiben, das erst bei
sehr starker Überdotierung wieder Anwendung findet. Ein wichtiges Indiz für
die Nicht-Anwendbarkeit des Fermiflüssigkeitsbildes ist die Beobachtung aus
ARPES-Experimenten, daß bei EF keine wohldefinierten Quasiteilchen vorlie-
gen2. Im normalleitenden Zustand werden die Kuprate aus diesen Gründen auch
als etwas treffender als „seltsame Metalle“ (strange metals) bezeichnet. Weitere
experimentell beobachteten Charakteristika dieses seltsamen metallischen Zu-
standes sind die folgenden: Lochdotierte Kuprate sind bei optimaler Dotierung
über einen großen Temperaturbereich durch eine lineare Abhängigkeit des Wi-
derstands von der Temperatur gekennzeichnet [Gurvitch und Fiory 1987]; der
Hall-Koeffizient ist temperaturabhängig und zwar umgekehrt proportional zu
T [Harris u. a. 1995]; Raman-Experimente zeigen einen starken fast strukturlosen
und temperaturunabhängigen Hintergrund im niederenergetischen Bereich; die
thermische Leitfähigkeit ist nahezu temperaturunabhängig. Auch aus den Eigen-
schaften der HTSL im normalleitenden Zustand ist somit zu erkennen, daß eine
theoretische Beschreibung der Hochtemperatur-Supraleitung notwendigerweise
fundamentale Unterschiede zur BCS-Theorie für Metalle aufweisen muß, selbst
wenn die Elektron-Phonon-Kopplung, die zur BCS-Supraleitung führt, auch in
den HTSLn ausgeprägt ist [Lanzara u. a. 2001].
2Für eine genauere Definition von Quasiteilchen sei hier auf Abschnitt 2.2.2 verwiesen, die
Fermiflächen werden genauer in Abschnitt 3.1 besprochen.
1.4 THEORETISCHE KONZEPTE 17
1.4 Theoretische Konzepte zur Beschreibung von do-
tierten Kupraten
Auch im Bereich der theoretischen Physik hat die langjährige Beschäftigung mit
der Physik der Kupratsupraleiter eine Vielzahl von Ergebnissen gezeitigt, die
sich unter anderem in einer schwer zu systematisierenden Bandbreite von An-
sätzen zur Beschreibung von dotierten Kupraten niederschlägt. Dieser Abschnitt
hat zum Ziel, einige der theoretischen Konzepte einzuführen, die für die Diskus-
sion der geleisteten experimentellen Arbeit relevant sind.
Die experimentellen Befunde über HTSL legen die Überzeugung nahe, daß ei-
ne Theorie der Kupratsupraleiter die Physik eines dotierten Antiferromagne-
ten einschließen muß: Die unmittelbare Nähe der supraleitenden zur antiferro-
magnetisch geordneten Phase und die offensichtlich durch starke Korrelatio-
nen beherrschten Eigenschaften im normalleitenden und im Pseudogap-Zustand
weisen in diese Richtung. Aus diesem Grunde haben die Hinweise3, daß die Ku-
prate als dotierte Antiferromagneten sogenannte Streifen ausbilden können, für
einiges Aufsehen gesorgt. Die Streifen, ein vollkommen neues Phänomen kor-
relierter Systeme, sind als räumlich angeordnete Spin- und Ladungsstreifen zu
verstehen (vgl. Abbildung 1.10). Damit brechen sie offensichtlich die Kristall-
symmetrie im Ortsraum. Eine wichtige Konsequenz dieser räumlichen Anord-
nung ist die Reduktion der Dimensionalität für die Ladungsfreiheitsgrade von
zwei Dimensionen auf eine. Im Modell der Spin- und Ladungsstreifen wird ei-
ne Paarbildung von Ladungsträgern dadurch begünstigt, daß das gleichzeitige
Hüpfen zweier Ladungen den antiferromagnetischen Hintergrund weniger stört
als das Hüpfen einer einzigen und so energetisch begünstigt ist. Das Auftreten
von Supraleitung setzt in diesem Modell zusätzlich die Phasenkohärenz der La-
dungsfluktuationen voraus. Die tatsächliche Verbindung zwischen Streifen und
Hochtemperatur-Supraleitung ist allerdings noch recht unklar: Weder konnten
Streifenphasen bisher in allen Kupratsupraleitern nachgewiesen werden, noch
steht endgültig fest, ob die Streifenbildung unmittelbar zur Supraleitung beiträgt
oder ihr eher entgegenwirkt [Orenstein und Millis 2000].
Einen anderen Zugang zur Physik der Kupratsupraleiter bietet das Konzept des
Quantenkritischen Punktes. Die phänomenologische Selbstenergie der margina-
len Fermiflüssigkeit läßt sich mit der Existenz eines solchen Quantenkritischen
Punktes vereinbaren. Damit läßt sich die Tatsache, daß sich die meisten der be-
schriebenen Eigenschaften in der normalleitenden Phase unter Verwendung die-
ser Selbstenergie der marginalen Fermiflüssigkeit modellieren lassen, als Indiz
dafür werten, daß solche Quantenkritischen Punkte in Kupratsupraleitern re-
3vgl. Seite 15.
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Abbildung 1.10:
Schema der Streifen-Ordnung in (Nd,L)SCO auf dem
Cu-Quadratgitter, Sauerstoff ist zur deutlicheren Dar-
stellung weggelassen. Pfeile deuten magnetische Mo-
mente an. Die Ladungsfreiheitsgrade sind auf die al-
ternierend gefärbten Streifen beschränkt, wobei die
graue Färbung jeweils eine Elektronenladung andeu-
ten soll. In Wirklichkeit müssen die Ladungen weder
regelmässig angeordnet noch so stark lokalisiert sein.
levant sein könnten. Ein Quantenkritischer Punkt ist ein Punkt bei T = 0 im
Phasendiagramm, der Phasen mit konkurrierenden Grundzuständen voneinan-
der trennt [Sachdev 2000]. Systeme, die quantenkritisches Verhalten ausbilden,
befinden sich in einem sehr empfindlichen Gleichgewicht zwischen zwei oder
mehreren solchen Grundzuständen mit unterschiedlichen niederenergetischen
Anregungen. Die Energien der Grundzustände liegen sehr dicht beieinander, so
daß nur bei sehr kleinen Temperaturen ein einziger Grundzustand realisiert und
damit eine Beschreibung im klassichen Quasiteilchenbild möglich ist. Bei höhe-
ren Temperaturen jedoch konkurrieren beide Zustände miteinander, so daß das
Verhalten des Systems weder dem einen noch dem anderen geordneten Zustand
entspricht. Als Konsequenz daraus bricht das das einfache Quasiteilchenbild in
dieser sogenannten quantenkritischen Region zusammen.
Quantenkritisches Verhalten sollte besonders in zweidimensionalen Systemen
begünstigt sein. Im Fall der Kupratsupraleiter (vgl. Abbildung 1.11) wird ein
Quantenphasenübergang zweiter Ordnung an der Stelle T = 0 vermutet.
Das würde bedeuten, daß der Bereich des Phasendiagramms, der etwa mit der
Pseudogap-Phase zusammenfällt, durch einen eigenen Ordnungsparameter cha-
rakterisiert ist. In den Theorien für Kupratsupraleiter gilt ein Ordnungspara-
meter, der die Zeitinversions-Symmetrie (T -Symmetrie) verletzt, als vielverspre-
chender Kandidat, um diese Phase reduzierte Symmetrie bei Dotierungen δ un-
terhalb δC zu beschreiben. Die MFL-Modell (Marginal Fermi Liquid) [Varma 1999]
und das DDW-Modell (D-Density Wave)[Chakravarty u. a. 2001], die beide auf
dem Konzept des Quantenkritischen Punktes aufbauen, bieten explizite Aus-
formulierungen für geordnete Phasen zirkulierender Ströme an, die mit dem
Pseudogap-Zustand zusammenfallen und jeweils eine Erklärung für die Existenz
und dx2 y2-Symmetrie der auftretenden Pseudo-Energielücke bieten. Das Fehlen
der Charakteristika eines scharfen Phasenübergangs, argumentieren beide Auto-
ren, kann dadurch erklärt werden, daß Verunreinigungen in der Nähe des Über-
gangs die langreichweitige Ordnung stören.
Die T -Symmetrie-brechenden Kreisstromphasen der DDW- und MFL-Modelle
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Abbildung 1.11:
Umgebung eines Quantenkritischen Punktes in einem Modell für die HTSL: S0 bezeich-
net einen Parameter des Hamiltonoperators, der mit der Dotierung identifiziert werden
kann, aber nicht muß. Nach [Vojta u. a. 2000].
lassen sich als Ladungsdichtewellen zum Drehimpuls 2 einordnen [Nayak 2000]:
Speziell die DDW erhält ihren Namen daraus, daß es sich um einen d-artigen Zu-
stand handelt, im Gegensatz zur normalen s-artigen CDW (Charge Density Wa-
ve). Die im DDW-Modell postulierte Anordnung der Kreisströme, zwischen be-
nachbarten Cu-Plätzen und alternierend in der CuO2-Plakette wie in Abbildung
1.12 a) dargestellt, geht auf frühere Arbeiten (u. a. [Hsu u. a. 1991]) im Hubbard-
Modell zurück. Dort konnte gezeigt werden, daß ein solcher Zustand, dort als
staggered flux4 bezeichnet, Lösung des Modells bei kleinen Dotierungen ist. Das
abgebildete Kreisstrommuster ist zunächst als Beschreibung von virtuellen Fluß-
feldern zu verstehen. Durch die Bewegung der Elektronen in diesen Feldern wird
aber auch ein echter magnetischen Fluß erzeugt, der dieselbe Form hat und die
Anordnung der ursprünglichen virtuellen Felder nicht stört [Hsu u. a. 1991]. Im
Zusammenhang mit dem staggered flux-Zustand ist es nicht unstrittig, ob er als ge-
ordnete Phase in den unterdotierten Kuprate energetisch stabil ist [Lee 2002]. Ein
alternativer Ansatz von [Wen und Lee 1996] favorisiert daher eine fluktuierende
staggered flux-Ordnung. In einer geordneten Phase verletzt der DDW-/staggered
flux-Zustand neben der T -Symmetrie die Spiegelsymmetrie in der Diagonalen
des Cu-Gitters, der  -X-Richtung, und die Rotationsinvarianz um π=2. Die ge-
brochene Translationsinvarianz um einen Gittervektor fordert, daß die Fermi-
fläche die der antiferromagnetischen Brillouinzone ist, also eine „kleine“, um(π=2, π=2) zentrierte Fermifläche. Die Symmetrieverletzungen lassen sich auch
am Kreisstrommuster ablesen, in dem eine T -Inversion einer Umkehr der Fluß-
linien entspricht, ebenso wie die Invarianz des Systems unter jeder Kombination
aus zwei der genannten Operationen.
4Im deutschen etwa: „versetzt angeordneter Fluß“.
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Abbildung 1.12:
Geordnete Kreisströme auf dem CuO2-Gitter im Pseudogapzustand:
a) Grundzustand des DDW-Modells (staggered flux-Phase), nur die Cu-Atome sind als
Rauten dargestellt, aus [Chakravarty u. a. 2001], b) und c) die zwei möglichen Grund-
zustände für eine T -brechende Phase mit Translationsinvarianz im MFL-Modell, aus
[Simon und Varma 2002]. Die  -M-Spiegelebene liegt in der Abbildung für alle Muster
waagerecht, die  -X-Spiegelebene diagonal.
Im unterdotierten Bereich des MFL-Modells sind Kreisstromphasen Lösung für
eine geordnete Phase, die die Translationssymmetrie nicht verletzt und damit die
große Fermifläche erhält. Der ursprünglich in [Varma 1999] vorgestellte Grund-
zustand (Abbildung 1.12 c) wurde in [Simon und Varma 2002] um eine zweite
Lösung (Abbildung 1.12 b) ergänzt, mit dem Hinweis, daß je nach Wahl der Pa-
rameter der eine oder der andere Zustand energetisch begünstigt sein kann. Hier
ist der Fluß nicht in der Plakette sondern zwischen den Cu- und O-Orbitalen an-
geordnet. Ebenso wie in der staggered flux-Ordnung sind neben der T -Verletzung
die Symmetrien der Rotation um π=2 und eine der beiden Spiegelsymmetrien
verletzt, wobei die betroffene Spiegelebene im Fall (b) die  -M-Ebene, im Fall (c)
die  -X-Ebene ist.
Kapitel 2
Winkelaufgelöste
Photoemissionsspektroskopie
(ARPES)
2.1 Einleitung
Die vielfältigen, interessanten und oftmals noch nicht vollständig verstandenen
Eigenschaften der Kupratsupraleiter werden mit einer ganzen Bandbreite von
experimentellen Methoden untersucht, um ein möglichst vollständiges Bild der
Phänomene zu erlangen. Was die Methode der winkelaufgelösten Photoemis-
sionsspektroskopie1 (Angle-Resolved PhotoEmission Spectroscopy, ARPES) aus der
Menge der anderen experimentellen Methoden hervorhebt, ist ein Zugang zu
sehr allgemeinen Größen wie der Dichte der niederenergetischen besetzten elek-
tronischen Zustände als Funktion von Energie und Impuls (Spektralfunktion)
und der Symmetrien dieser Zustände über beinahe den gesamten Bereich des
Phasendiagramms. Als Standardwerk zur Photoemissionsspektroskopie sei hier
[Hüfner 1995] erwähnt. Zur Ergänzung bieten sich die einleitenden Kapitel von
[Lynch und Olson 1999] und [Damascelli u. a. 2002] an, die ausführlicher auf die
winkelaufgelöste Photoemissionsspektroskopie eingehen.
In diesem Kapitel soll zunächst ein Einblick in die Prinzipien der winkel-
aufgelösten Photoemission gegeben werden. Dazu werden im folgenden Ab-
schnitt die Grundlagen dargestellt und das semi-phänomenologische Dreistufen-
Modell eingeführt. Die charakteristischen Signaturen von wechselwirkenden
Elektronensystemen in der Spektralfunktion sowie die Matrixelemente und ihre
Symmetrie-Auswahlregeln sind weitere Themen des Abschnitts. Der anschlies-
1Synonym dazu wird auch häufig von Photoelektronenspektroskopie gesprochen.
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sende Abschnitt behandelt den Versuchsaufbau sowie die Probenpräparation
und -charakterisierung für die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen.
2.2 ARPES   Funktionsprinzipien
Die Grundlage der Photoelektronenspektroskopie ist der lichtelektrische Effekt,
der um 1887 erstmals von W. Hallwachs beobachtet und 1905 von A. Einstein im
Rahmen der Quantentheorie erklärt wurde: Ein gebundenes Elektron kann die
Energie h̄ω eines Lichtquants aufnehmen und dadurch aus dem Festkörperver-
band herausgelöst werden. Die Kenntnis der kinetischen Energie Ekin des freien
Elektrons erlaubt dann die Bestimmung der Energie EB des gebundenen Zustan-
des:
Ekin = h̄ω  jEBj  . (2.1)
Dabei ist die Größe der Potentialbarriere, die ein Elektron mit EB = 0 überwin-
den muß, um aus dem Festkörper zu entkommen, also die Austrittsarbeit des
Festkörpers F.
Die Meßanordnung für ein winkelaufgelöstes Photoemissions-Experiment ist
schematisch in Abbildung 2.1 dargestellt: Photonen werden auf eine Festkörper-
oberfläche eingestrahlt, ihre Energien h̄ω liegen im UV-Bereich, also zwischen
ca. 5 und 100 eV. Von den durch die Lichtanregung aus dem Festkörperverband
herausgelösten Elektronen erreichen nur diejenigen den Analysator, die die Ober-
fläche unter dem Raumwinkel (θ,φ) verlassen. Im Analysator werden zusätzlich
die kinetische Energien der Elektronen durch ein elektrisches Feld gefiltert. Der
dahinterliegende Detektor mißt dann die Anzahl der Photoelektronen pro Zeit als
Intensität I(Ekin,θ,φ). Die ursprüngliche Bindungsenergie des Elektrons kann
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Abbildung 2.1:
Schematischer Aufbau eines
Photoemissions-Experiments:
Durch die Winkel θ und φ ist die
Emissionsrichtung in Kugelkoordinaten
bestimmt
(A: Analysator, D: Detektor)
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wieder mithilfe von Gleichung 2.1 ausgewertet werden, allerdings nur unter ei-
ner wichtigen Modifikation: Beim Eintritt in den Analysator müssen die Elek-
tronen das Kontaktpotential (A  F) überwinden, so daß im realen Fall einer
Messung des Photostroms die Austrittsarbeit des Analysators A für  in Glei-
chung 2.1 eingesetzt werden muß.
Der Impuls des detektierten Photoelektrons ist im Betrag durch die freie Elektro-
nenparabel Ekin = p2=2me gegeben, seine Richtung wird durch die Winkelθ und
φ nach Abbildung 2.1 bestimmt. Während das Elektron beim Durchtritt durch
die Oberfäche in z-Richtung durch die Austrittsarbeit gebremst wird, bleibt sein
Impuls h̄kk in der Ebene der Oberfläche erhalten und ist durch den Impuls des
freien Elektrons pk bestimmt:
kk hÅ 1i = 1h̄ pk = s2meh̄2 pEkin sin(θ)  (sin(φ)x + cos(φ)y) (2.2)
mit
s
2me
h̄2
pEkin  0.512 qEkin=eV Å 1
Zur Ermittlung von k? benötigt man zusätzliche Modell-Annahmen. Für ein in
der Ebene der Oberfläche streng zweidimensionales System, in dem k? zu jedem
festem kk konstant ist, ist der Elektronenimpuls mit Gleichung 2.2 jedoch be-
reits bestimmt. Die Kupratsupraleiter sind in sehr guter Näherung solche zwei-
dimensionalen Systeme, da die Bindung in der kristallographischen c-Richtung
schwach ist und die Spaltebene des Einkristalls parallel zu den Cu-O-Ebenen liegt
(vgl. Abschnitt 1.2). Bei der Impulsbestimmung stellt sich noch die Frage, wel-
chen Beitrag der Impulsübertrag durch das Photon zum Impuls des Photoelek-
trons gibt: Im Energiebereich der UV-Strahlung ist dieser im Vergleich zu typi-
schen Größen der Brillouinzone vernachlässigbar klein   bei h̄ω = 20 eV beträgt
der Impulsübertrag 0.01 Å 1, während die pseudotetragonale Brillouinzone von
Bi2212 1.64 Å 1 mißt.
Die Energieabhängigkeit in Gleichung 2.2 bringt es mit sich, daß die Impulsauf-
lösung durch die Wahl niedriger Anregungsenergien maximiert werden kann.
2.2.1 Das Dreistufen-Modell
Einen einfachen phänomenologischen Zugang zur Intensität des Photostroms lie-
fert das Dreistufen-Modell von [Berglund und Spicer 1964]. Unter der Voraus-
setzung, daß die Wechselwirkung des Photoelektrons mit dem verbleibenden(N   1)-Elektronensystems geringfügig ist, wird der Photoemissionsprozess in
diesem Modell in drei Ereignisse aufgeteilt, deren Beiträge zum Photostrom se-
parat behandelt werden:
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1) Optische Anregung im Festkörper:
Ein Valenzband-Elektron wird durch das Photon in einen unbesetzten Zustand
des Festkörpers angeregt, der energetisch oberhalb des Vakuumniveaus liegt
(Abbildung 2.2, linkes Teilbild). Bei diesem Übergang ändert sich der Impuls des
Elektrons um ganzzahlige Vielfache reziproker Gittervektoren G im erweiterten
Zonenschema. Im gebräuchlicheren reduzierten Zonenschema erscheint der Über-
gang direkt, d. h. ohne Impulsänderung.
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Abbildung 2.2:
Linkes Teilbild:
Optische Anregung eines Va-
lenzelektrons im reduzierten
Zonenschema.
Rechtes Teilbild:
Nach dem Austritt aus dem
Kristall kann das Photoelektron
als freies Elektron beschrieben
werden.
2) Transport an die Oberfläche:
Während des Transports an die Oberfläche erfährt das Elektron Energieverluste,
hauptsächlich durch inelastische Streuung an Elektronen und Phononen. Diese
Verluste machen sich in einer Begrenzung der freien Weglänge des Elektrons
und in einem Hintergrund aus inelastisch gestreuten Photoelektronen bemerk-
bar. In Metallen liegt die mittlere freie Weglänge λ(Ekin) für Elektronen mit ki-
netischen Energien zwischen 10 und 100 eV bei 3-20 Å. Für Bi2212 errechneten
[Hedin und Lee 2001] unter Berücksichtigung der zweidimensionalen Schicht-
struktur mittlere freie Weglängen in derselben Größenordnung (Abbildung 2.3).
Damit stammt fast der gesamte Photostrom von Elektronen aus der ersten Cu-O-
Doppelebene.
3) Verlassen der Oberfläche:
Ein Photoelektron kann den Kristall dann verlassen, wenn sein Impuls in Rich-
tung der Oberflächennormalen groß genug ist, um die Austrittsbarriere zu über-
winden. Im Experiment werden Elektronen detektiert, deren Impulsübertrag bei
der Anregung mindestens dem kleinsten reziproken Gittervektor in Richtung der
Probennormale entspricht. Das Elektron wird dann als freies Elektron detektiert
(Abbildung 2.2, rechtes Teilbild), was die Vereinfachung nahelegt, für die Endzu-
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) Abbildung 2.3:
Mittlere freie Weglänge λ(Ekin) in
Bi2212, berechnet aus EELS-Daten
von [Nücker u. a. 1989]. Die Abbil-
dung nach [Hedin und Lee 2001]
zeigt Ergebnisse der Autoren und
die der vereinfachten Rechnung
von [Norman u. a. 1999b] (durch-
gezogene und gestrichelte Linie).
stände in Schritt 1) freie-Elektronen-ähnliche Zustände zu verwenden, wenn zu
jedem (Ekin, k) ein unbesetzter Zustand im Festkörper existiert.
Das Dreistufen-Modell kann nun auch als Ausgangspunkt für eine Bestimmung
der Impulskomponente k? genommen werden. Dazu wird der Verlauf des End-
zustandsbandes Ef durch eine parabelförmige Energie-Impuls-Relation genähert.
Die Parabel ist gegenüber der freien Elektronenparabel um die Energie E0 abge-
senkt und um den Impuls eines reziproken Gittervektors G? versetzt, was dem
Impulsverlust beim Durchtritt durch die Oberfläche Rechnung trägt.
Ef = h̄22me (k + G?)  jE0j (2.3)
E0 wird auch als inneres Potential bezeichnet, sein Wert wird als die Energiepo-
sition der Unterkante des Valenzbands angenommen. Mit Ef = Ekin    und
Gleichung 2.2 erhält man für den Impuls in Richtung der Normalen:
k? hÅ 1i = s2me
h̄2
qEkin cos2θ+ E0 +  G? (2.4)
Diese Art der Bestimmung von k? zeigt für einfache Metalle wie beispiel-
weise Kupfer eine gute Übereinstimmung mit berechneten Bandstrukturen
[Thiry u. a. 1979]. Andere Methoden sind wesentlich aufwendiger, denn sie be-
nötigen entweder sehr viele Meßwerte oder einen großen Rechenaufwand.
Viele Probleme in der Photoemission lassen sich im Rahmen des Dreistufen-
Modells erklären. Im Grunde ist die Reduktion des Prozesses auf einen effekti-
ven Übergang im räumlich unendlich ausgedehnten Festkörper (Schritt 1) mit
nachträglichen Modifikationen (Schritt 2 und 3) aber eine grobe Vereinfachung.
Einstufen-Modelle erlauben eine Behandlung des Problems mit realistischeren,
an der Oberfläche modifizierten Eigenschaften und ermöglichen so eine genaue-
re, wenn auch weniger anschauliche Abbildung des Photoemissionsprozesses.
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2.2.2 Korrelationseffekte und Symmetrien in ARPES
Um einen tieferen Einblick in den Informationsgehalt des Photostroms im Fest-
körper zu bekommen, soll nun die formale Behandlung des Prozesses als Über-
gang zwischen zwei Eigenzuständen des Mehr-Elektronensystems vorgestellt
werden.
Wenn die Störung des Elektronensystems durch die Lichtwelle klein ist, kann
das Problem in erster Ordung der Störungstheorie behandelt werden. Der Beitrag
eines Übergangs zwischen zwei Zuständen i und f zum Photostrom nimmt dann
als Übergangswahrscheinlichkeit nach Fermis Goldener Regel folgende Form an:
I(Ei, Ef, h̄ω) / DψNf jÔjψNi E2 δ(ENf   ENi   h̄ω) (2.5)
Dabei sind ENi , E
N
f die Energieeigenwerte zu den Anfangs- bzw. Endzuständen
ψi undψf des N-Elektronensystems, Ô ist der Wechselwirkungsoperator mit der
Lichtwelle. Für große Wellenlängen im UV-Bereich ist die Ausdehnung des elek-
trischen Feldes sehr viel größer als das Anregungsvolumen im Festkörper, und
Ô nimmt in der Dipolnäherung folgende einfache Form an:
Ô  A  p̂ oder Ô  e  r̂ (2.6)
A bezeichnet hier das örtlich konstante elektromagnetische Vektorpotential bzw.
e den Polarisationsvektor des Lichts und p̂ den Impulsoperator bzw. r̂ der Orts-
operator des Elektrons. Ein örtlich variierendes elektromagnetisches Feld der
Lichtwelle an der Oberfläche führt zu einem nichtlinearen Term, der in Einstufen-
Modellen berücksichtigt werden kann. Dieser Oberflächenanteil wird hier ver-
nachlässigt.
Eine weitere Auswertung des Matrixelements aus Gleichung 2.5 wird in der
Näherung schneller Elektronen (sudden approximation) vorgenommen, d.h. un-
ter der Voraussetzung, daß das N-Elektronensystem während des Übergangs in
ein (N   1)-Elektronensystem mit einem zusätzlichen, in ein höheres Energieni-
veau angeregten Elektron nicht in den Grundzustand des verbleibenden (N  1)-
Elektronensystems relaxiert. Grundsätzlich ist diese Näherung für schnelle Elek-
tronen mit großen kinetischen Energien gerechtfertigt. Für die Kuprate konnte
ihre Anwendbarkeit anhand von Bi2212 für Photonenenergien von 19 eV und
darüber gezeigt werden [Randeria u. a. 1995]; Rechnungen von [Lee u. a. 1999]
zeigten eine Gültigkeit auch für stark lokalisierte Systeme am Beispiel einiger
Kupfer-Dihalide ab etwa 5 bis 10 eV. In der Näherung schneller Elektronen las-
sen sich dann beide Mehrteilchen-Wellenfunktionen in Gleichung 2.5 in einen
Ein-Elektronenanteil und einen Restanteil der verbleibenden (N   1) Elektronen
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des nicht relaxierten Systems faktorisieren: ψNk = ĈφkψN 1k , wobei Ĉ der An-
tisymmetrisierungsoperator ist, der für die Erfüllung des Pauli-Prinzips sorgt.
Der Index k bezeichnet den Impulszustand des Photoelektrons. Damit bekommt
Gleichung 2.5 die folgende Form:
I(Ei, Ef, h̄ω) / 
φf,k Ôφi,k DψN 1f,k jψN 1i,k E2 δ(ENf   ENi   h̄ω). (2.7)
Unter Verwendung des quantenmechanischen Ein-Elektronen-Vernichtungs-
operators ĉk erhält man einen handhabbaren Ausdruck für die Photoemissions-
Intensität in Mehr-Elektronensystemen I(k, E) in Abhängigkeit des Impulszu-
stands und der kinetischen Energie des Photoelektrons, der alle Anfangs- und
Endzustände beinhaltet:
I(k, E) / ∑
i, f

φf,k Ôφi,k2 DψN 1f,k jĉkjψNi,kE2 δ(E + EN 1f   ENi   h̄ω)/ ∑
i, f

φf,kjÔjφi,k2 S(k, E) f (E) (2.8)
Der Photostrom setzt sich demnach aus drei Faktoren zusammen: dem Ein-
Elektronen-Dipolmatrixelement Mfi(k) = 
φf,kjÔjφi,k, das durch die Sym-
metrien der Anfangs- und Enzustände und durch die Energie und Polarisati-
on der einfallenden Strahlung bestimmt wird, der Spektralfunktion S(k, E), die
die Anregungen des Mehr-Elektronensystems enthält, und der Fermifunktion
f (E) = (exp (E=kBT) + 1) 1, die dem Umstand Rechnung trägt, daß durch
die Photoemission nur die besetzten Zustände erreicht werden. Informationen
über die unbesetzten Zustände liefert der umgekehrte Prozeß (Elektronenbe-
schuß des Festkörpers und Messung der emittierten Strahlung) in der inversen
Photoemission; für die absorbierten Elektronen läßt sich eine analoge Betrach-
tung durchführen.
Im folgenden soll nun näher auf den Informationsgehalt der Spektralfunktion
und des Matrixelements eingegangen werden.
Die Spektralfunktion
Um zu verstehen, in welcher Weise der Hamiltonoperator des Mehr-Elektro-
nensystems die Spektralfunktion bestimmt, hat es sich als sehr nützlich erwie-
sen, die Methode der Greenschen Funktionen zu verwenden. Diese Methode
ist eine lineare Response-Theorie, d.h. sie gilt für kleine Störungen des Sy-
stems und läßt sich sehr universell zur Herleitung von Meßgrößen anwenden
[Elk und Gasser 1979, Nolting 1992].
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Die Spektralfunktion (oder spektrale Dichte) S(k, E) hängt in folgenden einfa-
chen Weise mit dem Imaginärteil der Greenschen Funktion G(k, E) zusammen:
S(k, E) =   1
π
Im G(k, E). (2.9)
Hier beschreibt die Greensche Funktion die Reaktion auf die Vernichtung
(Photoemission) oder Erzeugung (inverse Photoemission) eines Elektrons mit
Impuls k und Energie E. Etwas plastischer wird diese Aussage, wenn man die
Definition der retardierten bzw. avancierten Greenschen Funktion, Gi j(t)r bzw.
Gi j(t)a für Fermionen bei einer Temperatur T = 0 in Orts- und Zeitdarstellung
betrachtet, deren Fouriertransformierte in Ort und Zeit G(k, E) = Gr,a(k, E iδ)
ist. (δ dient hier zur Bezeichnung einer infinitesimalen positiven Größe).
Gi j(t)r,a  DD ĉi; ĉyj EEr,at = i(t) D[ĉi(0), ĉyj (t)℄+E (2.10)
mit (t) = ( 0 für t < 0
1 für t > 0.
Das obere Vorzeichen gilt hier für die retadierte, das untere für die avancierte
Greensche Funktion. Gi j(t)r bzw. Gi j(t)a beinhalten demnach die zeitliche Ent-
wicklung einer Korrelation der Zustände i, j des Mehr-Elektronensystems, die
zum Zeitpunkt t „aus“- bzw. „eingeschaltet“ wird. In Gleichung 2.10 sind die
Greenschen Funktionen Gi j(t)r,a unter Verwendung der Antikommutatorfunkti-
on [Â, B̂℄+ definiert, was im Vergleich zur Kommutatorfunktion [Â, B̂℄  bei Syste-
men aus Fermionen günstig, aber nicht notwendig ist. Als einfachstes Modell soll
zunächst ein wechselwirkungsfreies Elektronensystem betrachtet werden. Ein
solches System wird durch den Hamiltonoperator Ĥ0 = ∑k ǫkn̂k beschrieben,
wobei ǫk die Energie im Kristallpotential zum Eigenzustand k ist, der n̂(k) =hĉyk ĉki mal besetzt ist. Die Greensche Funktion Gr,a(k, E  iδ) = hh ĉk; ĉykiiEiδ
erhält man aus der Lösung ihrer Bewegungsgleichung,(E iδ) 

 Â; B̂ 
Eiδ = 
[Â, B̂℄++ 

 [Â, Ĥ℄ ; B̂ Eiδ . (2.11)
Diese läßt sich einfach nach der Greenschen Funktion auflösen, wenn man beach-
tet, daß sie ähnliche Eigenschaften wie ein Erwartungswert hat:
G(k, E) = DD ĉk; ĉyk EEEiδ = 1E ǫk  iδ . (2.12)
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Abbildung 2.4:
Die Spektralfunktion
S(k, E) a) für ein
wechselwirkungsfreies
System und b) für eine
Fermiflüssigkeit. Oben
ist die Zustandsdichte
n(k) im Grundzustand
(T=0) dargestellt. Nach
[Damascelli u. a. 2002].
Unter Anwendung der Dirac-Formel2, erhält man die Spektralfunktion:
S(k, E) = δ (E ǫk) . (2.13)
Sie enthält also die Energieeigenwerte des wechselwirkungsfreien Systems; in
einem Photoemissionsspektrum würde man für einen festen Impuls k genau bei
den Energien eine Intensität messen, die Eigenwerte k sind (Abbildung 2.4 a).
Für den interessanteren Fall eines wechselwirkenden Elektronensystems enthält
der Hamiltonoperator zusätzlich zu Ĥ0 noch einen Term Ĥint, der die elektroni-
schen Wechselwirkungen berücksichtigt: Ĥ = Ĥ0 + Ĥint. In diesem Fall entsteht
bei der Lösung der Bewegungsgleichung 2.11 eine höhere, von Ĥint abhängige
Greensche Funktion. Wenn die Störung auf das System durch die Wechselwir-
kung nicht zu groß ist, kann die komplexwertige Größe k,E durchDD [Ĥint, ĉyk℄ ; ĉk EEEiδ = k,E DD ĉyk; ĉk EEEiδ (2.14)
eingeführt werden. k,E wird auch als Selbstenergie oder Massenoperator be-
zeichnet und enthält, wie man leicht sieht, die Eigenschaften von Ĥint. Mit dem
Ansatz 2.14 für die höhere Greensche Funktion läßt sich die Bewegungsgleichung
nach G(k, E) auflösen und damit auch die Spektralfunktion berechnen:
G(k, E) = 1
E ǫk   Rek,E   i Imk,E (2.15)
S(k, E) = 1
π
Imk,E(E ǫk   Rek,E)2 + (Imk,E)2 . (2.16)
2Die Dirac-Formel lautet:
limδ!0 Z f (x)dxx iδ = P Z f (x)dxx  iπ f (0).
P bezeichnet den Hauptwert des Integrals.
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Im Fall eines hinreichend kleinen Imaginärteils der Selbstenergie(j Imk,E j << jǫk + Rek,E j) kann 2.15 um die Maxima bei E = ǫk + Rek,E bis
zum linearen Term entwickelt werden. Damit nimmt die Spektralfunktion in der
Nähe der Fermienergie folgende handhabbare Form an:
S(k, E) = Zk
π
ZkImk,E(E ǫk   Rek,E)2 + (ZkImk,E)2 + Sinc (2.17)
mit Zk = 11  ∂∂ERek,EE=ǫk+Rek,E (2.18)
Die Maxima des kohärenten ersten Terms der Spektralfunktion 2.17 beschrei-
ben nun nicht mehr die Teilchen-, d.h. Elektronendispersion wie im wechselwir-
kungsfreien Fall, sondern die eines Quasiteilchens mit einer durch Imk,E be-
stimmten endlichen Lebensdauer, dessen Energie durch Rek,E renormiert ist.
Das Quasiteilchen „bewegt“ sich auf einem inkohärenten Untergrund Sinc von
Anregungen ohne scharfe Maxima (unterer Teil in Abbildung 2.4 b). Der Anteil
des spektrales Gewichts mit Teilchencharakter ist im Vergleich zum wechselwir-
kungsfreien Fall durch den Kohärenzfaktor Zk < 1 reduziert. Die besetzte Zu-
standsdichte n(k) = R S(k, E) f (E)dE zeigt nicht mehr den scharfen Einbruch
am Fermiimpuls kF, und es besteht auch im Grundzustand T = 0 eine endliche
Besetzungszahl für Zustände k > kF (obere Abbildung in 2.4).
Das Quasiteilchenkonzept wurde in der Fermiflüssigkeitstheorie für schwach
wechselwirkende Elektronensysteme begründet, in deren Rahmen Selbstenergi-
en die Form k,E / αE + iβE2 haben. In den HTSL existieren allerdings über
einen großen Dotierungsbereich keine solche wohldefinierten Quasiteilchen, was
alternative Ansätze notwenig macht. Einen Ansatz für Systeme mit stärkerer Kor-
relation, speziell für HTSL, bietet der phänomenologische Ansatz der marginalen
Fermiflüssigkeit von [Varma u. a. 1989], deren Selbstenergie k,E / αE ln(x) +
iβx ist, wobei (x = maxfjEj, Tg). „Marginal“ ist diese Fermiflüssigkeit aus dem
Grund, daß der kohärente Anteil des spektralen Gewichts, Zk, an der Fermifläche
verschwindet.
Real- und Imaginärteil der Greenschen Funktionen sind nicht voneinander un-
abhängig, vielmehr gehen sie durch die Kramers-Kronig-Relationen ineinander
über [Norman u. a. 1999a]. Damit tragen auch Real- und Imaginärteil der Selbst-
energie unabhängig voneinander die volle Information über die Wechselwir-
kungen des Systems, wobei Imk,E aus der Linienbreite von höchstaufgelösten
ARPES-Spektren zugänglich ist. Die Linienbreite der Spektralfunktion kann im
Prinzip aus der Energiebreite bei einem festen Impuls oder aus der Impulsbreite
bei konstanter Energie extrahiert werden, die proportional zur inversen Lebens-
dauer bzw. der mittleren freien Weglänge sind [Valla u. a. 1999]. Ersteres ist al-
lerdings mit Hindernissen verbunden, da der energieunabhängige inkohärente
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Teil und die Fermifunktion die Linienform verändern. Für die Impulsbreite bei
konstanter Energie nahe EF erhält man
h̄νkk = j2 Zk Imk,Ej, (2.19)
wobei νk die Banddispersion des nichtwechselwirkenden Systems ist. Hierzu sei
noch angemerkt, daß die reale Linienbreite von ARPES-Spektren zusätzlich nicht
nur von der experimentellen Auflösung sondern auch von der Dispersion der
Endzustandsbänder abhängt [Smith u. a. 1993]. In rein zweidimensionalen Syste-
men verschwindet die Dispersion entlang der c-Achse und führt dazu, daß keine
zusätzliche Verbreiterung auftritt.
Matrixelemente der Photoemission
Einen weiteren wichtigen Faktor bei der Auswertung des Photostroms (Glei-
chung 2.8) stellen die Matrixelemente Mfi dar, in die Polarisation und Energie der
Anregungsstrahlung eingehen. Zur Untersuchung von Symmetrien der elektro-
nischen Zustände können Messungen mit linear und zirkular polarisierter Syn-
chrotronstrahlung durchgeführt werden. Der Polarisationsvektor e des einfallen-
den Lichts im Dipolmatrixelement aus Gleichung 2.6 kann bei einem Lichteinfall
in der Oberflächennormalen z mithilfe der Einheitsvektoren x und y in der Ebene
ausgedrückt werden:
e(π)  x, e(π)  y Lineare (π-) Polarisation, (2.20)
e(ζ+)  x + iy, e(ζ )  x  iy Zirkulare (σ-) Polarisation. (2.21)
Eine Bestimmung der Punktsymmetrien des Kristalls läßt dann eine Aufstel-
lung von gruppentheoretischen Symmetrieauswahlregeln zu, die beispielweise
in [Inui u. a. 1990] erklärt werden. Hier soll ein einfacherer Zugang gewählt wer-
den.
Mit linear polarisierter Strahlung läßt sich die Parität der elektronischen Zustän-
de bezüglich der Spiegelebenen des Kristalls gezielt untersuchen. Dazu wird die
Polarisationsebene des einfallenden Lichts mit gerader (’+’; e(π)  x) oder unge-
rader Parität (’ ’; e(π)  y) bezüglich der Emissionsebene gewählt. Diese beiden
Geometrien sind in Abbildung 2.5 a) und b) dargestellt und werden in dieser Ar-
beit mit paralleler bzw. senkrechter Meßgeometrie bezeichnet. Die Emissionsebe-
ne soll die gewünschte Spiegelebene sein. Zur Auswertung des Matrixelements
Mfi ist zunächst zu bemerken, daß der Endzustand jφfi wie das freie Photoelek-
ton eine gerade Parität besitzt. Die Parität des Dipoloperators Ô = er̂ entspricht
dem der Polarisation e, da der Ortsoperator r̂ des Photoelektrons die besagte ge-
rade Parität in der Emissions- und Spiegelebene hat. Damit das Matrixelement
32 2. ARPES
P r o b e P r o b eE m i s s i o n s -
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Abbildung 2.5:
Die sogenannte a) parallele und b) senkrechte Meßgeometrie für ARPES mit linear po-
larisierter Strahlung sind durch die Anordnung der Polarisationsebene zur Emissions-
ebene bestimmt. Die Emissionsebene wird durch die Oberflächennormale und den Im-
puls des Photoelektrons aufgespannt. c) Die zwei Spiegelebenen der Cu-O-Netzwerke
[Dürr u. a. 2001].
nicht verschwindet, muß Ôjφii ebenfalls gerade sein. Das bedeutet wiederum,
daß der Dipoloperator dieselbe Parität bezüglich der Spiegelebene besitzen muß
wie der Ausgangszustand, oderh+j+ j+i 6= 0 h+j+ j i = 0h+j   j+i = 0 h+j   j i 6= 0, (2.22)
wobei im Matrixelement hφ f jÔjφii jeweils die Parität der entsprechenden Größe
eingesetzt ist.
Die Spiegelebenen eines antibindenden Cu-O-Zustands sind in Abbildung 2.5
dargestellt. Die entsprechenden Cu-O-Zustände besitzen bezüglich der Spiegel-
ebene M1, die in Bi2212 mit der  -X-Richtung zusammenfällt, eine ungerade Pa-
rität. In der Spiegelebene M2, der  -M-Richtung in Bi2212, haben sie eine gerade
Parität [Dürr u. a. 2001, Mesot u. a. 2001].
Während sich die beiden entgegengesetzten linearen Polarisationen also in ih-
rer Parität bezüglich der Spiegelebene unterscheiden und so eine Untersuchung
dieser Symmetrie erlauben, ist es die Zeitinversionssymmetrie (T -Symmetrie),
durch die sich die beiden zirkularen Polarisationen unterscheiden. Genauer ge-
sagt gehen die beiden Helizitäten des Lichts unter der Operation der Zeitinver-
sion ineinander über. Im einfachsten Fall ist das Auftreten eines Zirkulardichro-
ismus, d. h. einer Asymmetrie I(ζ+, k, E)   I(ζ , k, E) 6= 0 von Photoemissi-
onsintensitäten in ARPES-Messungen mit entgegengesetzter Helizität des Lichts,
durch die gebrochene T -Symmetrie im Hamiltonoperator des Systems bedingt.
Dies ist der Fall in magnetischen Materialien, wo die T -Symmetrie durch die
Austauschwechselwirkung gebrochen ist. Der damit verbundene Dichroismus
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wird als magnetischer Zirkulardichroismus (MCDAD, Magnetic Circular Dichro-
ism in the Angular Distribution of Photoelectrons) bezeichnet. In unmagnetischen
Materialien kann die Spin-Bahn-Kopplung eine Brechung der T -Symmetrie her-
vorrufen. Die Anregung aus Spin-Bahn-aufgespaltenen Bändern mit zirkular
polarisiertem Licht führt dann zu einer Spinpolarisation der Photoelektronen.
Dieses Phänomen wird mit optischer Spinorientierung bezeichnet und resul-
tiert aus einer Spin- und Paritätsmischung der beiden energetisch naheliegenden
Bänder [Borstel 1985]. Die entgegengesetzte Spinpolarisation der Photoelektro-
nen kann mittels SPLEED (Spin-Polarized Low-Energy Electron Diffraction) gemes-
sen werden. Die Tatsache, daß in diesem Fall ein Dichroismus in den gewöhn-
lichen spinintegrierten ARPES-Experimenten auftreten kann [Oepen u. a. 1986],
ist dem Phänomen der spinabhängigen Transmission der Oberfläche geschul-
det: Damit das Photoelektron den Kristall verlassen kann, müssen die Endzu-
stände des Photoemissionsprozesses gewissen Randbedingungen genügen, die  ähnlich wie beim SPLEED   zu einer spinabhängigen Elektronenbeugung
an der Oberfläche führen. Durch die zunehmende Impuls- und Energieauflö-
sung in ARPES konnten mittlerweile selbst in Kupfer, das eine geringe Spin-
Bahn-Aufspaltung zeigt, Intensitätsasymmetrien von bis zu 50 % nachgewiesen
werden [Frömter u. a. 2001]. Eine Übersicht über die Photoemission mit zirku-
lar polarisiertem Licht an magnetischen Materialien und unmagnetischen Ma-
terialien mit Spin-Bahn-Aufspaltung geben [Schneider und Kirschner 1995] und
[Kuch und Schneider 2001].
Das Auftreten von Zirkulardichroismus in ARPES-Messungen ist allerdings nicht
auf Systeme mit T -Symmetriebrechung beschränkt: Unter dem Begriff CDAD
(Circular Dichroism in the Angular Distribution of Photoelectrons) werden die Phä-
nomene zusammengefaßt, die auch in Systemen auftreten können, welche dieT -Symmetrie erhalten. Generell erwartet man das Auftreten eines Zirkulardi-
chroismus in solchen Meßgeometrien, die selbst eine Chiralität in die Messung
einführen, also in Meßgeometrien, in denen die Lichteinfallsrichtung, die Emis-
sionsebene und die Probennormale nicht in derselben Ebene liegen. Aber auch
in Meßgeometrien mit einer höheren Symmetrie kann ein CDAD auftreten. Die-
ser ist an die Auswahlregeln des optischen Übergangs mit zirkular polarisier-
tem Licht für den Drehimpuls l gekoppelt: Bei einer Anregung mit rechtszirku-
lar (linkszirkular) polarisierter Strahlung sind nur solche Übergänge erlaubt, bei
denen sich der Drehimpuls nach l+1 (l-1) ändert. Das Matrixelement Mfi(k) =D
φ
(l1)
f,k jÔ+= jφli,kE enthält einen Phasenfaktor, der für Anregungen in die End-
zustände zu (l1) unterschiedlich sein kann und dann zu einer unterschiedli-
chen Übergangswahrscheinlichkeiten jMfi(k)j2 mit rechts- und linkszirkular po-
larisiertem Licht führt. Zu dieser Phasendifferenz tragen nicht nur die Phasen-
beziehungen zwischen Anfangs- und Endzustand bei, sondern auch zusätzliche
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Abbildung 2.6:
ARPES-Intensitäten für die Emission
aus den antibindenen und bindenden
Zuständen am M-Punkt der Brillou-
inzone von Bi2212 nach Rechnungen
von [Lindroos u. a. 2002].
Streuterme der ausgehenden Photoelektronenwelle. Grundlagen und Beispiele
solcher CDAD-Effekte werden in [Oelsner 1998] dargestellt.
Zusätzlich zum symmetriebedingten Anteil bringt Mfi auch energieabhängige
Intensitätsmodulationen mit sich. Jedes Orbital eines freien Atoms besitzt einen
energieabhängigen Photoionisationsquerschnitt3 . Diese Querschnitte sind für Or-
bitale mit einem Knoten in der Wellenfunktion durch maximal ein sogenanntes
Cooper-Minimum charakterisiert. In den Valenzzuständen eines monoatomaren
Festkörpers ist dieses Minimum durch die Hybridisierung aber weniger ausge-
prägt und in der Energie leicht verschoben und verbreitert. Durch die veränder-
ten Symmetrien der Wellenfunktionen im Festkörper beobachtet man mehrere
Cooper-Minima [Molodtsov u. a. 2000].
Mit großem rechnerischen Aufwand läßt sich auch die Größe der Matrixelemente
von solchen Festkörpern ermitteln, die aus sehr vielen unterschiedlichen Atomen
bestehen: Die energieabhängige Intensitätsmodulation durch das Matrixelement
ist für Bi2212 in Abbildung 2.6 dargestellt. Der über die Brillouinzone variierende
Charakter der Anfangs- und Endwellenfunktionen führt auch zu impulsabhän-
gigen Modulationen, die unabhängig von der Polarisation des Lichts sind.
3Tabelliert finden sich diese Querschnitte in [Yeh und Lindau 1985].
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2.3 Experimenteller Aufbau
Die Meßdaten in der vorliegenden Arbeit wurden an verschiedenen Versuchsauf-
bauten am Synchrotron und im Labor gewonnen. Einen Überblick gibt Tabelle
2.1.
Lichtquelle hν[eV] Polarisation Spektrometer
Heliumquelle VUV5000 He Iα = 21.22 unpolarisiert SCIENTA
mit Monochromator He Iβ = 23.09 (40% linear) SES200
He IIα = 40.81
BESSY I (0.8 GeV) variabel (linear, Omicron
Strahlrohr U2-FSGM 20-210 elliptisch, zirkular) AR 65
BESSY II (1.7 GeV) linear, in der Omicron
Strahlrohr U125-1/PGM 20-1300 Speicherringebene AR 65
BESSY II (1.7 GeV) SCIENTA
Strahlrohr UE56-1/PGM 89-1300 variabel SES100
ELETTRA (2 GeV)
Strahlrohr CIRCULAR 5-1200 variabel SCIENTA
POLARISATION SES100
Tabelle 2.1:
Überblick über die Anlagen, die im experimentellen Teil dieser Arbeit zum Einsatz ka-
men. Aufgelistet sind Lichtquellen, Polarisationen und Energiebereiche der Strahlung
sowie das jeweilige Spektrometer. Die Elektronenenergie in den Speicherringen ist in
Klammern angegeben.
2.3.1 Strahlungsquellen
Für die ARPES-Messungen im Labor wurde eine Heliumquelle (VUV5000,
Gammadata SCIENTA) genutzt. Sie erzeugt Strahlung von höchster Intensi-
tät (mehr als 5  1012 Photonen/sec bei monochromatiserter He Iα-Strahlung),
die von einer mikrowellengetriebenen Entladung eines Niederdruck-Helium-
Plasmas in Elektronen-Zyklotron-Resonanz erzeugt wird. Zur Monochromati-
sierung und Fokussierung des Lichts dient ein toroidaler Gittermonochromator
(VUV5040, Gammadata SCIENTA), der auch eine 40%ige lineare Polarisation der
Strahlung bewirkt. Der Anteil der He IIα-Anregungsstrahlung liegt mit 5 % Ge-
samtintensität vergleichsweise hoch, so daß sich diese Anregung neben der He
Iα- und He Iβ-Strahlung (88 % und 5 % der Gesamtintensität) mit passablen Zähl-
raten nutzen läßt. Die Energie der Strahlung liegt für He Iα und He Iβ bei 21.22 eV
und 23.08 eV, für He IIα bei 40.81 eV. Die Linienbreite der Strahlung ist mit etwa
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1 meV (He Iα) gegenüber der experimentellen Auflösung vernachlässigbar. Der
Lichtfleck auf der Probe hat etwa eine Größe von 3 mm3 mm.
Die Messungen mit Synchrotronstrahlung bieten eine ideale Ergänzung zu den
Labormessungen: Die Strahlung ist polarisiert, von höchster Intensität und über
einen großen Energiebereich zwischen UV- und harter Röntgenstrahlung verfüg-
bar. Während früher vor allem die gebogenen Segmente an den Ablenkungsma-
gneten des Speicherrings genutzt wurden, an denen die relativistisch beschleu-
nigten Elektronen (oder Positronen) linear in der Speicherringebene polarisier-
tes Licht emittieren, ist man inzwischen immer mehr dazu übergegangen, Ringe
mit vielen geraden Strecken zu bauen, an denen Undulatoren und Wiggler Platz
finden. Diese vervielfachen die Intensität gegenüber den herkömmlichen Dipol-
Strahlrohren, indem die Elektronen gleich mehrfach in wellenförmigen Bahnen
abgelenkt werden. Die Anordnung der magnetischen Elemente senkrecht oder
parallel zur Ebene des Rings bestimmt die Polarisationsebene des Lichts. Durch
eine geeignete Modulation der Phase zwischen zwei senkrecht zueinander an-
geordneten Magneten läßt sich die Strahlung in den Undulatoren und Wigglern
wahlweise linear, zirular und elliptisch polarisieren. Die Messungen in dieser Ar-
beit wurden sämtlich an Undulator-Strahlrohren durchgeführt.
Das Undulator-Strahlrohr U2-FSGM des inzwischen abgeschalteten Synchro-
trons BESSY I in Berlin war ein gekreuzter Undulator zur Erzeugung variabel
polarisierter Strahlung. Das Kernstück des fokussierenden Monochromators sind
zwei sphärische Gitter, daher der Name FSGM (Focussing Spherical Grating Mono-
chromator). Der Leuchtfleck auf der Probe ist parallel zur Ebene des Speicherrin-
ges ca. 0.4 mm breit. Senkrecht dazu ist seine Größe durch die variablen Ein- und
Austrittsspalte bestimmt und damit typischerweise um mindestens eine Größen-
ordnung kleiner.
Die Undulator-Strahlrohre U125-1/PGM und UE56-1/PGM bei BESSY II in
Berlin sind jeweils mit einem PGM (Plane Grating Monochromator) ausgestat-
tet. Das U125-1/PGM-Strahlrohr [Follath 2001] erzeugt linear polarisiertes Licht,
der Leuchtfleck hat im Fokus eine Ausdehnung von etwa 75 µm in der Ring-
ebene für Energien zwischen 25 und 150 eV. Das UE56-1/PGM-Strahlrohr
[Sawhney u. a. 1997] erzeugt Strahlung mit variabel einstellbarer Polarisation.
Hier hat der Leuchtfleck auf der Probe eine Ausdehnung von 900 µm parallel
zur Ringebene.
Das Strahlrohr 4.2 „CIRCULAR POLARIZATION“ am Speicherring ELETTRA in
Trieste, Italien, besteht aus einem elektromagnetischen Wiggler/Undulator mit
zwei verschiedenen Monochromatoren: Für Energien im UV-Bereich, die in der
vorliegenden Arbeit verwendet wurden, erfolgt die Monochromatisierung mit ei-
nem NIM (Normal Incidence Monochromator), für größere Energien mit einem SGM
(Spherical Grating Monochromator). Der Energiebereich und die Polarisation der
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Strahlung wird hier nicht wie beim U2-Undulator über den Abstand (gap) und
die Verschiebung (shift) der zwei senkrecht zueinander angeordneten Ablenkma-
gnete gesteuert, sondern über den Strom von Magnetspulen. Der Lichfleck auf
der Probe hat eine Größe 500 µm parallel zur Ringebene.
2.3.2 Spektrometer und Vakuumapparatur
Die SCIENTA SES100 und SES200-Spektrometer (Fa. Gammadata SCIENTA)
sind Halbkugel-Analysatoren mit mittleren Radien von 100 bzw. 200 mm. Wie
in praktisch allen Photoelektronen-Energie-Analysatoren werden die Elektronen
entsprechend ihrer kinetischen Energie durch ein elektrostatisches Analysator-
System abgelenkt. Eine große Verbesserung gegenüber der alten Generation von
Analysatoren besteht in einer Elektronenoptik, die eine zusätzliche Ablenkung
wahlweise proportional zum Austrittswinkel oder -ort des Elektrons in Richtung
des Eintrittsspaltes bewirkt [Martensson u. a. 1994]. Die Ablenkung der Elektro-
nen in der dazu senkrechten Richtung auf ihrem Pfad in der Halbkugel des Ana-
lysators wird zur üblichen Energieanalyse genutzt. Das Signal des Photostroms
I(E,θ) bzw. I(E, r) wird mit einer Viel-Kanalplatte verstärkt und auf dem nachge-
schaltetetem Fluoreszenzschirm zweidimensional abgebildet. Die Einbindung in
das Meßprogramm geschieht dann über die Aufzeichnung der Intensitäten durch
eine CCD-Kamera (CCD: Charged Coupled Device). Für die eigentlichen Messun-
gen in dieser Arbeit wurde der winkelabbildende Modus verwendet; der ortsab-
bildene Modus diente ausschließlich zur Probenjustierung. Die enormen Vorteile
des winkelabbildenden Modus der SCIENTA-Analysatoren liegen auf der Hand:
Eine um ein Vielfaches verkürzte Meßzeit erlaubt bei begrenzter Lebensdauer der
Proben-Oberflächen eine weit umfassendere Datensammlung als bisher. Gleich-
zeitig ist die Winkelauflösung um etwa einen Faktor 5 bis 10 gegenüber her-
kömmlichen Analysatoren verbessert und liegt bei typischen Einstellungen im
Bereich von 0.2Æ. Der Meßbereich, der in einer einzigen Messung im winkelab-
bildenden Modus aufgenommen werden kann, umfaßt beim SES200-Analysator
ca.  7Æ. Beim SES100-Analysator stehen 3 verschiedene solcher Modi zur Verfü-
gung, von denen in dieser Arbeit der ca.  3.5Æ umfassende Modus verwendet
wurde. Die beste erreichbare Energieauflösung liegt in beiden Analysatoren bei
etwa 5 meV.
In Abbildung 2.7 wird die Nomenklatur der verschiedenen Datensätze einge-
führt, die sich aus dem vierdimensionalen Datensatz einer Meßreihe im winke-
labbildenden Modus extrahieren lassen. Im linken Teilbild ist das Signal des Pho-
tostroms I(E,θ)  I(E, k) aus einer Messung mit dem SES200-Analysator darge-
stellt. Die Intensität ist in einer linearen Graustufenskala kodiert. In Anlehnung
an die Bezeichnung EDC für die Intensität I(E) zu einem festen Impuls wird ein
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Abbildung 2.7:
ARPES-Datenakquisition im winkelabbildenden Modus und Nomenklatur:
Links: Eine einzelne Messung mit dem SES200 deckt einen Bereich des Polarwinkels von
θ  7Æ und typischerweise einer Energiebreite zwischen 300 meV und 600 meV ab. Das
daraus gewonnene Graustufenbild I(E, k) wird in dieser Arbeit als EDM (Energy Distri-
bution Map) bezeichnet.
Mitte: Die Intensitätskurve I(E) bei einem festen Impuls ist als EDC (Energy Distribution
Curve) bekannt. Analog dazu bezeichnet man die Intensitätskurve I(k) bei einer festen
Energie als MDC (Momentum Distribution Curve). Die dargestellten Kurven sind Schnitte
durch die Daten des EDMs, ihre Position ist durch die Pfeile gekennzeichnet.
Rechts: Durch die systematische Änderung der Winkel θ undφ lassen sich die Intensitä-
ten I(E, kx, ky) über einen großen Teil der Brillouinzone ausmessen. Eine Intensitätskarte
I(kx, ky) bei konstanter Energie wird hier als MDM (Momentum Distribution Map) bezeich-
net, ein MDM bei E = EF als ARPES-Fermiflächenkarte. Der durchgezogene Pfeil deutet
auch hier an, daß die Daten mit den entsprechend gekennzeichneten Daten des EDMs
und dem MDC vergleichbar sind.
Datensatz I(E, k) in dieser Arbeit mit EDM bezeichnet. Solche EDMs lassen sich
auf zwei gleichwertige Arten interpretieren: als Serien von EDCs oder als Ver-
teilungskurven des Photostroms I(k) bei jeweils fester Energie, für die sich der
Begriff MDC eingebürgert hat (mittlere Teilbilder). Die Messung von EDMs über
einen großen Winkelbereich ermöglicht so nicht nur Erstellung von sogenannten
ARPES-Fermiflächenkarten (rechtes Teilbild), die Messung enthält vielmehr für
jeden dargestellten Meßpunkt die volle Information eines EDCs.
Der SES200-Analysator gehört zu einer gemeinsam von der Spektroskopiegrup-
pe des IFW Dresden mit den Arbeitsgruppen von Prof. C. Laubschat (TU Dres-
den) und Prof. R. Szargan (Uni Leipzig) betriebenen Anlage für höchstauflösende
Photoelektronen-Messungen im UV- und Röntgenbereich (Abbildung 2.8). Der
Analysator ist unter einem festen Winkel von 75Æ zur Heliumquelle eingebaut. Ei-
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ne effektive Nutzung des Analysators wird durch einen Eigenbau-Manipulator-
Kryostaten ermöglicht, der eine schrittmotorbetriebene Rotation um drei unab-
hängige Rotationsachsen ausführen kann. Die polare Drehung um die Manipu-
latorachse umfaßt ca. 330Æ, die azimutale Drehung um die Probennormale ca.
360Æ, der Kippwinkel senkrecht zur Manipulatorachse aus der Probennormalen
heraus ca.  10Æ. Die Reproduzierbarkeit aller Winkeleinstellungen ist besser als
0.2Æ. Mit dem Kryostat werden Temperaturen bis unter 30 K erreicht, dabei wird
die Temperatur mit Pt100-Widerstandsthermometern am Kryostaten und direkt
an der Probe gemessen. Durch die hohe Oberflächenempfindlichkeit der Meßme-
thode ist es notwendig, die Messungen im Ultrahochvakuum (UHV) durchzu-
führen. Der Basisdruck in der Laborkammer ist 10 10 mbar. Während der Mes-
sung mit der Gas-Entladungslampe herrscht in der UHV-Kammer ein Helium-
Partialdruck im Bereich von 5  10 8 mbar.
Die Meßkammer mit dem SES100-Analysator wird gemeinsam mit der Arbeits-
gruppe von Dr. C. M. Schneider am IFW Dresden betrieben und ist speziell für
die Messung am Synchrotron auf einem justier- und transportierbaren Gestell
gelagert. Der SES100-Analysator ist in einem festen Winkel von 45Æ zum Einfalls-
winkel des Strahls eingebaut, sein Eintrittsspalt liegt in der horizontalen Ebene.
Darüberhinaus ist ein SPLEED-Detektor (Spin-Polarized Low-Energy Electron Dif-
fraction) für die Messung spinpolarisierter Photoelektronen eingebaut. Als Mani-
pulator wurde in den Messungen dieser Arbeit ein Nachbau des oben beschrie-
benen Eigenbau-Manipulators verwendet.
Die Verbundkammer mit ihrem Omicron AR 65-Analysator steht unter der Be-
treuung von der Arbeitsgruppe von Prof. R. Manzke/Dr. Chr. Janowitz an der
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Humboldt-Universität Berlin und ist in [Janowitz u. a. 1999] beschrieben. Sie ist
speziell für Synchrotronmessungen auf einem justierbaren Gestell montiert. Der
AR 65-Analysator ist auf einem 2-Achsen-Goniometer gelagert, seine Winkelak-
zeptanz von 1Æ wurde nach dem Umzug von BESSY I nach BESSY II auf 0.5Æ
reduziert. Die maximale Energieauflösung liegt bei 5 meV für eine Passenergie
von 0.5 eV. Die Kammer ist mit einem 2-Achsen-Manipulator-Kryostat ausgestat-
tet, der eine Kühlung der Probe bis maximal 10 K erlaubt. Der Basisdruck liegt
hier bei 5  10 11 mbar.
2.3.3 Probenpräparation und -charakterisierung
Die in der vorliegenden Arbeit gemessenen reinen Bi2Sr2CaCu2O8+δ-Einkristalle
wurden in der Gruppe von S. Abell an der University of Birmingham
[Yang u. a. 1999] gezüchtet. Die (PbxBi1 x)2Sr2CaCu2O8+δ-Einkristalle wurden
mit der Fluß-Methode bei H. Berger an der EPFL Lausanne gewachsen, ihr re-
lativer Blei-Anteil ist x = 0.2. In fast allen untersuchten Proben wurden unter-
schiedliche Lochdotierungen der Cu-O-Ebenen durch Reduktion oder Anreiche-
rung mit Sauerstoff erzielt. In der unterdotierte Probe, deren Messungen in Kapi-
tel 4 vorgestellt werden, ist die Reduktion der Lochkonzentration durch partielle
Substitution von zweiwertigem Ca durch dreiwertiges Y realisiert. Alle Kristal-
le lassen sich leicht spalten und weisen dann sehr glatte große Spaltflächen von
etwa 4 mm4 mm auf. Diese Eigenschaften schaffen sehr gute Voraussetzungen
für Photoemissions-Messungen von hoher Qualität.
Die Kristalle wurden mit UHV-verträglichem Silberleitkleber auf den Probenhal-
ter aufgeklebt. Für die Spaltung im UHV wurde ein Ring aus Tesafilm auf die
Probe so aufgebracht, daß er sofort nach der Spaltung heraustransferiert werden
konnte. Da sich die Einkristalle sehr leicht spalten lassen, bringt diese Metho-
de den Vorteil mit sich, daß mehrere (typischerweise drei) Spaltungen dersel-
ben Probe gemessen werden können. Der Tesafilm verschlechtert kurzzeitig den
Druck in der Präparationskammer um etwa eine Größenordnung. Im Vergleich
zur Spaltung mit einem Spalthebel aus Aluminium, bei der sich der Druck nicht
verschlechtert, wirkt sich die Spaltung mit dem Tesafilm nicht merklich auf die
Lebensdauer der Oberfläche aus. Für die Orientierung der Proben und zur Kon-
trolle ihrer Oberflächenqualität sind alle Kammern mit Systemen zur Messung
der Beugungsmuster niederenergetischer Elektronen (LEED, Low-Energy Electron
Diffraction) ausgestattet. Ein typisches LEED-Bild ist in Abbildung 2.9 gezeigt.
Um eine unnötige Alterung der Oberfläche zu vermeiden wurde die LEED- meist
erst nach der ARPES-Messung vorgenommen, die Orientierung wurde dann an-
hand der Dispersion des niederenergetischen Cu-O-Bands ermittelt, was wegen
der großen Informationsbreite der SCIENTA-Analysatoren leicht möglich ist. Zur
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Abbildung 2.9:
Typisches LEED-Bild von (Pb,Bi)2212.
Die kristallographische b-Richtung (parallel zur -Y-Richtung der Brillouinzone) liegt horizontal.
Bestimmung der Fermienergie EF wurden ARPES-Spektren von amorphem Gold
gemessen, das nach der eigentlichen Messung auf die Probe aufgedampft oder
unterhalb der Probe befestigt und zur Säuberung gesputtert wurde.
Zur Bestimmung von Tc wurden Suszeptibilitätsmessungen von K. A. Nen-
kov am Institut für Metallische Werkstoffe des IFW Dresden durchgeführt.
Die Lochkonzentration δ in den Cu-O-Ebenen kann aus Tc mit der folgenden
phänomenologischen Relation errechnet werden, die nach [Presland u. a. 1991,
Groen u. a. 1990] für alle Kuprate gültig ist:
Tc
Tc,opt
= 1  82.6   δ  δopt2 . (2.23)
dabei ist δopt die Lochkonzentration bei optimaler Dotierung, bei der die maxi-
male kritischen Temperatur des HTSL, Tc,opt erreicht wird. Eine experimentelle
Bestimmung der genauen Dotierung in Kristallen der Bi2212-Familie durch Mes-
sung des Sauerstoffgehalts ist stark erschwert durch die Anwesenheit von Sauer-
stoff in den isolierenden Zwischenschichten und die damit verbundene Unsicher-
heit, ob alle zusätzlichen Sauerstoffatome auch zur Dotierung der Cu-O-Ebenen
beitragen.
Kapitel 3
Die Fermifläche der
Bi2Sr2CaCu2O8+δ-Familie
3.1 Einleitung
Die Frage nach Gestalt und Topologie der Fermiflächen von HTSLn im normal-
leitenden Zustand gehört zu den Forschungsgegenständen, aus denen man sich
immer noch entscheidende Hinweise auf den Mechanismus erhofft, der zur Su-
praleitung in dieser Materialklasse führt. Eine zentrale Rolle beim Verständnis
dieses Mechanismus spielen die starken elektronischen Wechselwirkungen. Sie
werden dafür verantwortlich gemacht, daß Zustände bei E = EF im normal-
leitenden Zustand existieren, die eine endliche Lebensdauer aufweisen und da-
her keine wohldefinierten Quasiteilchen darstellen. Da hiermit eine Beschreibung
dieser Zustände im Rahmen der Fermiflüssigkeitstheorie an ihre Grenzen stößt,
kommt der Untersuchung der Fermifläche seit den frühesten Tagen der ARPES-
Forschung an HTSLn ein hoher Stellenwert zu. Auf der einen Seite gilt es her-
auszufinden, inwieweit sich Rechnungen für schwach wechselwirkende Systeme
dennoch auf die HTSL anwenden lassen, und auf der anderen Seite die Auswir-
kungen von starken Korrelationen auf die Zustände an der Fermifläche näher
zu bestimmen. Auch auf diesem Gebiet ist Bi2Sr2CaCu2O8+δ (Bi2212) das mit
ARPES weitaus am häufigsten untersuchte Kuprat. Die hier durchgeführte Neu-
untersuchung ist durch zweierlei Umstände begründet: erstens durch Ergebnis-
se von ARPES-Untersuchungen mehrerer Gruppen bei Anregungsenergien um
33 eV, die den bisherigen Konsens einer lochartigen Topologie der Fermifläche
aus Messungen bei kleineren Anregungsenergien in Frage stellten und damit ei-
ne heftige Debatte um die wirkliche Fermifläche auslöste; zweitens durch die Ver-
fügbarkeit eines technisch deutlich verbesserten ARPES-Spektrometers der neu-
en Generation, was eine detailliertere Untersuchung als bisher möglich machte.
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In diesem Kapitel werden zunächst die aus verschiedenen theoretischen Model-
len berechneten Fermiflächen vorgestellt. Anschließend wird ein Überblick über
den Stand der experimentellen Forschung zum Beginn der Untersuchungen ge-
geben. Die Diskussion über die wirkliche Topologie der Fermifläche wirft in ih-
rer Konsequenz die Frage auf, inwieweit zuverlässige Aussagen über die Fer-
mifläche anhand von ARPES-Messungen überhaupt getroffen werden können.
Eine Antwort darauf ist, daß die Wahl der geeigneten experimentellen Bedin-
gungen die beste Voraussetzung bietet, um solche Aussagen zu treffen. In die-
sem Sinne widmet sich Abschnitt 3.2 der Untersuchung der generellen Topolo-
gie der Fermifläche von Bi2212 sowie des verwandten (PbxBi1 x)2Sr2CaCu2O8+δ
((Pb,Bi)2212) anhand von hochaufgelösten ARPES-Messungen, die mit einer ho-
hen Datendichte unter Verwendung unpolarisierter Anregungsstrahlung gewon-
nen wurden. Eine zweite, ergänzende Antwort lautet, daß auch eine begründete
Wahl der Kriterien zur Bestimmung des Fermi-Impulses kF ausschlaggebend für
die richtige Interpretation der ARPES-Messungen ist. Daher sollen im darauffol-
genden Abschnitt 3.3 die gängigsten Kriterien zur Bestimmung von kF unter-
sucht werden. Als Basis für diese Untersuchung dienen Messungen mit linear
polarisierter Anregungsstrahlung unterschiedlicher Energie sowie hochaufgelö-
ste Messungen mit unpolarisierter Anregungsstrahlung. Vor dem Hintergrund
robuster Ergebnisse bezüglich der generellen Topologie und Form der Fermiflä-
che bei einzelnen Dotierungen wird in Abschnitt 3.4 die Entwicklung der Fermi-
fläche von (Pb,Bi)2212 mit zunehmender Dotierung systematisch untersucht.
3.1.1 Die Fermifläche in Modellrechnungen
Einfachster Ausgangspunkt für eine theoretische Beschreibung der Fermifläche
sind LDA-Bandstrukturrechnungen (LDA = Local Density Approximation). Hier
wird die Elektronenstruktur als homogenes Elektronengas im lokalen Dichtefeld
des Kristallpotentials modelliert und die Elektron-Elektron-Wechselwirkungen
in einem freien-Elektronen-Modell berücksichtigt. Eine Übersicht über die LDA-
Bandstrukturen der wichtigsten HTSL findet sich in [Pickett 1989]. Für Bi2212
in der idealisierten tetragonalen Einheitszelle zeigen diese Rechnungen von
[Krakauer und Pickett 1988] und [Massidda u. a. 1988] mit der LAPW-Methode
(LAPW = Linear Augmented Plane Wave) übereinstimmende Ergebnisse, die in
Abbildung 3.1 zusammengestellt sind. Drei Bänder schneiden EF und tragen da-
mit zur Fermifläche bei: Die Hauptfermifläche um die X- und Y-Punkte besteht
aus zwei Bändern mit überwiegendem Cu-O-Charakter, die durch die Nähe der
zwei Cu-O-Schichten energetisch aufgespalten sind (Zweischicht-Aufspaltung);
die kleinen Anteile am M-Punkt werden von einem Band mit vorwiegendem
Bi-O-Charakter gebildet und daher auch Bi-O-Taschen (Bi-O-Pockets) genannt.
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Abbildung 3.1:
LDA-Ergebnisse für Bi2212. Dargestellt sind: die Bandstruktur (links) aus
[Krakauer und Pickett 1988] und die Fermifläche (rechts) aus [Massidda u. a. 1988].
Die starke Zweidimensionalität der Elektronenstruktur drückt sich in einer bei-
nahe verschwindenden Dispersion entlang der kristallographischen c-Richtung,
der  -Z-Richtung der Brillouinzone, aus. Desweiteren kann die Hauptfermiflä-
che als lochartig charakterisiert werden, da sie ein Gebiet von unbesetzten Cu-
O-Zuständen umschließt, während die Bi-O-Taschen elektronenartig sind, da sie
besetzte Zustände umschließen. Das Vorhandensein von Bi-O-Fermiflächen un-
terscheidet die berechnete Bandstruktur der Bi-basierten Kuprate von der ande-
rer HTSL wie NCCO oder LSCO, bei denen die LDA-Fermifläche nur von Cu-O-
Zuständen gebildet wird, die dem antibindenden Band des CuO2-Quadratgitters
entsprechen (vgl. Abbildung 1.7). In den Y-basierten Kupraten Y123 und Y124
treten nahe EF auch Zustände von zusätzlichen eindimensionalen Cu-O-Ketten
auf. Die Existenz der Bi-O-Taschen in den Bi-basierten Kupraten konnte bis heute
experimentell nicht reproduzierbar nachgewiesen werden. Das Auftreten dieser
Taschen in den vorliegenden LDA-Rechnungen läßt sich möglicherweise auf zu
stark vereinfachte Modellannahmen, wie der Annahme einer pseudotetragona-
len Gitterstruktur und der Vernachlässigung von dotierten Sauerstoff-Atomen in
den Bi-O-Ebenen, oder auf zu stark vereinfachte Ansätze zur Berücksichtigung
von Korrelationen zurückführen.
Eine anisotrope Aufspaltung der Cu-O-Bänder in den LDA-Rechnungen wird
für alle Mehrschicht-Kuprate erwartet. Sie resultiert aus dem Hüpfen (hopping)
der Elektronen zwischen den Cu-O-Schichten einer Einheitszelle entlang der
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c-Achse. Die Größe der Aufspaltung ist damit durch den hopping-Parameter
t? in der c-Richtung charakterisiert. Für Zweischicht-Kuprate ist die Aufspal-
tung E?(k) = Ea(k)   Eb(k), wobei Ea(k) die Energie des energetisch mitE?(k)=2 angehobenen antibindenden Bandes bezeichnet und Eb(k) die Ener-
gie des abgesenkten bindenden Bandes1. Vernachlässigt man den starken Bi-
O-Charakter der LDA-Hauptfermifläche von Bi2212 nahe des M-Punktes, kann
die anisotrope Aufspaltung als Aufspaltung der antibindenden Cu-O-Zustände
in der Form E?(k) = 0.5t?[cos(kx)   cos(kya)℄2 [Andersen u. a. 1995] quan-
tifiziert werden. Bei (π , 0) erreicht E?(k) ihr Maximum, welches nach LDA-
Rechnungen in Bi2212 2t? = 300 meV beträgt.
In der Bandstruktur in Abbildung 3.1 sind sehr flache Bänder in der Nähe des
M-Punktes zu erkennen, die dort zu einer hohen Zustandsdichte nahe EF führen.
Diese erweiterte Sattelpunktsingularität oder van Hove-Singularität im Bereich
der (π , 0)-Punkte der Brillouinzone ist ein robustes Merkmal in der Elektronen-
struktur der Kuprate und könnte auch entscheidend zu den hohen Sprungtem-
peraturen beitragen [Markiewicz 1997]. Modelliert man die Dotierung in der so-
genannten rigid band-Näherung durch einfaches Verschieben des Ferminiveaus in
einem festen Bänderschema, so ist durch die Nähe der Sattelpunktsingularität zu
EF ein topologischer Übergang der Fermifläche bei hinreichend hohen Dotierun-
gen zu erwarten. Dort schließt sich die Fermifläche am M-Punkt und bekommt
eine elektronenartige, um   zentrierte Form.
Während die LDA-Rechnungen einen guten Ansatzpunkt zur theoretischen Be-
schreibung der Fermifläche in Fermiflüssigkeiten geben können, ist dies für
die ungewöhnlicheren HTSL in ihrer normalleitenden Phase nicht selbstver-
ständlich. Auf dieselbe Art kann auch die Anwendbarkeit des Theorems von
[Luttinger 1960], welches allgemein für Fermiflüssigkeiten gilt, für die normal-
leitenden HTSL nicht ohne weiteres vorausgesetzt werden. Das Theorem be-
sagt, daß sich der Inhalt der Fermifläche unter zusätzlicher Berücksichtigung von
Wechselwirkungen nicht ändert und proportional zur Anzahl der Ladungsträ-
ger ist. Wenn die Gültigkeit des Luttinger-Theorems für die Kuprate im normal-
leitenden Zustand erhalten bleibt, dann sollte sich die Größe ihrer Fermifläche
mit zunehmender Dotierung δ wie folgt verhalten: Im undotierten Fall liegt ein
Loch pro Einheitszelle vor, die Fermifläche füllt die halbe paramagnetische Bril-
louinzone aus. Daher sollte die Fermifläche des dotierten Kuprats um den An-
teil der dotierten Löcher δ größer sein und mit (1 + δ) skalieren. Genauer sollte(1 + δ) = 2SFF=SBZ gelten, wobei SFF die Größe der Fermifläche bei der Dotie-
1Um einer Irreführung durch die ähnliche Terminologie vorzubeugen, sei hier auf den Unter-
schied zwischen der Energie-Aufspaltung im CuO2-Quadratgitter (vgl. Abbildung 1.7) hingewie-
sen. Die hier diskutierte Zweischicht-Aufspaltung in ein bindendes und ein antibindendes Band
betrifft den antibindenden Zustand der CuO2-Quadratgitters.
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rung δ und SBZ die Größe der Brillouinzone bezeichnet. Eine Fermifläche, die
dieses Verhalten zeigt, wird auch als große Fermifläche bezeichnet.
Einige Modelle der HTSL sind für den normalleitenden Zustand mit der Existenz
einer großen LDA-ähnlichen Fermifläche vereinbar. Analog zur Fermiflüssigkeit-
theorie berücksichtigen sie die Wechselwirkungen zusätzlich als Selbstenergie-
Korrektur zu Dispersion und Linienbreite (vgl. Gleichung 2.17). Das Modell der
marginalen Fermiflüssigkeit bietet solch einen Ansatz, der bereits auf Seite 30
vorgestellt wurde. Im Modell der marginalen Fermiflüssigkeit ist die Selbstener-
gie, welche die Linienbreiten bestimmt, über die gesamte Brillouinzone bei einer
festen Energie konstant. Durch zusätzliche Berücksichtigung der Streuung von
Elektronen an statischen Verunreinigungen des Kristalls können auch leicht an-
isotrope Selbstenergien erklärt werden. Ansätze, die eine intrinsisch stark aniso-
trope Verteilung der Selbstenergie entlang der Fermifläche voraussetzen, werden
auch als hot/cold spot-Szenarien bezeichnet. Darunter fallen unter anderem Mo-
delle mit van Hove-Singularitäten nahe EF und sogenannte fast antiferromagne-
tische Fermiflüssigkeiten [Hlubina und Rice 1995]. Die Wechselwirkungen sind
im letzteren Fall nur an den Punkten der Fermifläche außergewöhnlich stark, die
auf der Zonengrenze der halbierten, d.h. der antiferromagnetischen Brillouinzo-
ne liegen. Dagegen findet sich im van Hove-Szenario eine Überhöhung der Wech-
selwirkungen an der Singularität als Konsequenz aus dem vergrößerten Phasen-
raum, der für Streuungen zur Verfügung steht. Auch ein sogenanntes nesting der
Fermifläche, das dadurch charakterisiert ist, daß längere gerade Stücke der Fer-
mifläche um etwa einen antiferromagnetischen Wellenvektor Q = (π , π) vonein-
ander getrennt sind, sollte Spinfluktuationen in den geraden Segmenten begün-
stigen und so zu einer anisotropen Selbstenergie führen.
Zwei Modellklassen, die auch für den normalleitenden Zustand relevant sind,
beschreiben Korrelationen, welche die räumliche Symmetrie des Kristalls ver-
Abbildung 3.2: Die Fermifläche von Bi2212 im Modell geordneter (links) und ungeord-
neter Streifen (rechts), aus [Salkola u. a. 1996].
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Abbildung 3.3:
Schematische Darstellung der Fermifläche im Modell des
resonating valence bond und verwandter Modelle, dargestellt
in der ersten Brillouinzone des CuO2-Quadratgitters.
letzen und somit keine Fermiflüssigkeits-ähnliche Fermiflächen im eben dis-
kutierten Sinne mehr zeigen. Das erste beruht auf Spin-Ladungstrennung
in räumlich angeordneten eindimensionalen Streifen. Für Bi2212 berechneten
[Salkola u. a. 1996] die spektralen Gewichte an der Fermienergie, die bei geord-
neten und ungeordneten Ladungsstreifen entlang der Cu-O-Bindungen zu er-
warten sind (Abbildung 3.2). Einen zweiten solchen Ansatz bieten das Modell
des resonating valence bond und dessen Nachfolger, die Modelle von statischen
Flußphasen in der CuO2-Plakette, die ebenfalls auf einer Reduktion der Sym-
metrie durch Spin-Ladungs-Trennung aufbauen. Durch die antiferromagnetische
Ordnung in der Einheitszelle ist die Brillouinzone auf die Hälfte reduziert. Die
Fermifläche besteht aus vier lochartigen Anteilen, die entlang der Diagonalen
der paramagnetischen Brillouinzone zentriert sind. Die Fermifläche ist in Abbil-
dung 3.3 dargestellt, sie wird auch als kleine Fermifläche bezeichnet. Eine Dotie-
rung der kleinen Fermifläche entspricht der Verschiebung des Ferminiveaus in
der Oberkante des Valenzbandes des isolierenden Kuprates, ihr Inhalt skaliert
mit der Dotierung δ. Während die beschriebene statische Symmetriebrechung
und damit auch die kleine Fermifläche nur im stark unterdotierten Bereich er-
wartet wird, liefert ein ähnlicher Ansatz mit dynamischer Symmetriebrechung
einen natürlichen Übergang zwischen kleiner und großer Fermifläche. Es ist der
Spindichtewellen-Ansatz von [Kampf und Schrieffer 1990, Haas u. a. 1995], der
von einer dynamischen Symmetriebrechung bei antiferromagnetischen Korrela-
tionen mit einer kurzen Reichweite ausgeht. Noch bei Reichweiten von etwa zwei
Gitterabständen zeigt sich an der Fermifläche im normalleitenden Zustand eine
Verschmierung von Zuständen zum Impuls kF mit den um einen antiferroma-
gnetischen Wellenvektor Q verschobenen Zuständen kF + Q, vermittelt durch
Austausch-Bragg-Streuung. Die zusätzlich erscheinende Fermifläche bei EF wird
auch als Schattenfermifläche bezeichnet.
3.1.2 Stand der Forschung
Was die real meßbare Fermifläche von Bi2212 anbelangt, so herrschte lange
Zeit ein breiter Konsens über ihre Topologie, der sich wesentlich auf die syste-
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matischen ARPES-Untersuchungen von [Dessau u. a. 1993] und [Aebi u. a. 1994]
stützte. Die Ergebnisse der Messungen von [Dessau u. a. 1993] mit linear polari-
sierter Anregungsstrahlung sind in Abbildung 3.4 dargestellt. Um Rückschlüs-
se über die Fermifläche ziehen zu können, nahmen die Autoren Serien von
EDCs auf und untersuchten die Serien in Hinblick auf die Dispersion der Zu-
stände und ihr spektrales Gewicht an der Fermifläche. Damit konnten sie eine
lochartige, um die Ecken der Brillouinzone zentrierte Hauptfermifläche identi-
fizieren, die in ihrer Topologie und Größe mit den LDA-Rechnungen überein-
stimmt. Die Form der Fermifläche hingegen ist durch nesting gekennzeichnet,
was die Autoren mit einer starken Renormierung der LDA-Bänder in Verbin-
dung bringen. Ein nesting der Fermifläche in Bi2212 wurde durch die Ergebnis-
se von [Aebi u. a. 1994] (Abbildung 3.5) stark in Zweifel gezogen. Mit einer da-
mals einzigartigen Datendichte von fast 6000 Punkten in der ersten Brillouinzo-
ne maßen die Autoren das spektrale Gewicht in einem 10 meV breiten Fenster
um EF und führten damit die Methode der Fermiflächenkartierung auf dem Ge-
Abbildung 3.4:
Fermifläche von Bi2212, ermittelt aus Serien
von ARPES-Spektren bei T = 100 K. a) zeigt
Fermi-Impulse als schwarze Kreise und Impul-
se mit hoher Intensität bei EF als graue Krei-
se. b) stellt eine symmetrische Fortsetzung in k
dar. Aus [Dessau u. a. 1993].
Abbildung 3.5:
ARPES-Messung der Intensität bei
EF, T = 300 K, (oben) und schema-
tische Darstellung der Fermifläche
(unten). Aus [Aebi u. a. 1994].
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biet der HTSL ein. Diese Messungen etablierten einen breiten Konsens über die
Fermifläche in Bi2212: Die Hauptfermifläche stimmt auch in ihrer Form mit der
großen, lochartigen LDA-Fermifläche ohne Bi-O-Taschen im Wesentlichen über-
ein. Zusätzlich zur Hauptfermifläche existiert eine Schattenfermifläche, die im
unteren Teil von Abbildung 3.5 mit dünnen Linien als um Q verschobene Repro-
duktion der Hauptfermifläche schematisch dargestellt ist. Die beste Erklärung
für die Existenz einer Schattenfermifläche liefert der Spindichtewellen-Ansatz
von [Kampf und Schrieffer 1990] mit einer antiferromagnetischen Nahordnung
in den CuO2-Ebenen. Dennoch bleibt zu klären, warum eine Schattenfermiflä-
che in anderen Kupraten bisher nicht nachgewiesen werden konnte. Daß die
Zweischicht-Aufspaltung in Bi2212 zu einer zweiten, elektronenartigen und um
den  -Punkt zentrierten Cu-O-Fermifläche führt, wie von [Dessau u. a. 1993] ver-
mutet wurde (vgl. Abbildung 3.4 b)), konnte experimentell nicht bestätigt werden
[Ding u. a. 1996a, Ding u. a. 1997]. Die Zweischicht-Aufspaltung konnte bis zum
Beginn der Experimente zu dieser Arbeit nicht aufgelöst werden   ein Anhalts-
punkt dafür, daß ihre Größe in den LDA-Rechnungen deutlich überschätzt wird.
Auch andere lochdotierte Kuprate zeigen eine große, LDA-ähnliche Fermiflä-
che, wie ARPES-Messungen an den Substanzen Y123 und Y124 zeigen, welche
insbesondere in der Anfangszeit intensiv erforscht wurden. In den Zweischicht-
Kupraten Y123 und Y124 besteht die Fermifläche aus drei lochartigen Anteilen
und zusätzlichen parallelen Stücken. Die erhöhte Komplexität der Fermifläche
entsteht durch den Beitrag von Cu-O-Ketten in den Zwischenschichten. Auf-
grund der schlechten Qualität der Spaltflächen und zusätzlicher Komplikatio-
nen durch einen intensiven Oberflächenzustand, aber auch wegen der Verbreite-
rung der ARPES-Spektren durch die verhältnismäßig große c-Achsen-Dispersion,
wurden in jüngster Zeit nur wenige ARPES-Untersuchungen an Y123 und Y124
durchgeführt. Jüngere Untersuchungen von [Lu 2002] an Y123 zeigen, daß die
von [Schabel u. a. 1998a, Schabel u. a. 1998b] und [Bansil u. a. 1993] getroffene
Zuordung zweier lochartiger Fermiflächen zu den Zweischicht-aufgespaltenen
CuO2-Zuständen wohl revidiert werden muß. Damit bedarf die ursprüngliche
Annahme, daß die Aufspaltung in den Y-basierten Kupraten in ihrer Größe mit
Ergebnissen der LDA-Rechnungen übereinstimmt, einer neuen Überprüfung.
Was den Konsens einer lochartigen Fermifläche in Bi2212 anbelangt, so basier-
te dieser ausschließlich auf ARPES-Messungen, die bei kleinen Anregungsener-
gien hν zwischen 17 eV und 25 eV durchgeführt wurden, also am unteren En-
de der Energieskala, in der die Anwendbarkeit der Näherung schneller Elektro-
nen gerechtfertigt ist (vgl. Seite 26). Diese Wahl hatte hauptsächlich praktische
Gründe: Für Labormessungen eignet sich die intensive He Iα-Anregung der He-
liumlampen sehr gut, außerdem erreicht man mit kleinen Energien eine opti-
male Impulsauflösung bei gegebener Winkelauflösung. Die Wahl kleiner hν ist
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durch die Annahme gerechtfertigt, daß sich die ARPES-Spektren für größere An-
regungsenergien, vor allem wegen der starken Zweidimensionalität des Systems,
nicht wesentlich ändern sollten. Dennoch ist eine Überprüfung der Universalität
dieser Messungen notwendig, da die ARPES-Intensitäten auch Oberflächenzu-
stände, die Struktur der Endzustandsbänder und Beugungseffekte an der Ober-
fläche wiederspiegeln. Besonders wichtig wird diese Überprüfung in den Ku-
praten, da alternative experimentelle Methoden wie die Messung der de Haas-
van Alphen-Oszillationen und der Positron-Elektron-Annihilation bisher keine
brauchbaren Informationen über die Fermifläche des zweidimensionalen Cu-O-
Netzwerkes liefern konnten. Die Grenzen der Methode ARPES werden in diesem
Zusammenhang besonders anhand der Debatte um die Fermifläche von Sr2RuO4
deutlich, dessen Kristallstruktur große Ähnlichkeit mit jener der Kuprate hat:
Erst höchstaufgelöste ARPES-Messungen in Abhängigkeit der Anregungsenergie
[Damascelli u. a. 2000] konnten die widersprüchlichen Ergebnisse bezüglich der
Topologie der Fermifläche, die aus de Haas-van Alphen-Messungen und ARPES
gewonnen wurden, befriedigend erklären. Es zeigte sich, daß der Widerspruch
im Wesentlichen durch die Oberflächenbeiträge in den ARPES-Messungen ver-
ursacht war.
Auch die bisherigen ARPES-Ergebnisse bezüglich der Topologie der Fermiflä-
che von Bi2212 wurden schließlich durch Messungen verschiedener Gruppen
bei höheren Anregungsenergien hν um 33 eV deutlich in Frage gestellt. Auslö-
ser einer heftigen Debatte um die wirkliche Gestalt der Fermifläche war die Pu-
blikation von [Chuang u. a. 1999], die starke Indizien für eine elektronenartige
Fermifläche zeigten (Abbildung 3.6). Diese elektronenartige Fermifläche würde
das Theorem von Luttinger verletzen und somit für eine neue Überraschung in
der Physik der Kupratsupraleiter sorgen. Schon vorher hatten [Saini u. a. 1997]
Abbildung 3.6:
ARPES-Messungen an fast optimal
dotiertem Bi2212 bei einer Anregungs-
energie von 33 eV: Intensitätskar-
te an der Fermienergie (Farbe) aus
[Saini u. a. 1997] und von bestimmte
Fermiimpulse (offene Kreise). Das da-
durch implizierte Abbild der Fermiflä-
che und seine Beugungskopien sind
als dicke und dünne Linien einge-
zeichnet. Aus [Chuang u. a. 1999].
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ARPES-Daten bei derselben Anregungsenergie veröffentlicht, die das Fehlen von
spektralem Gewicht an den M-Punkten der Brillouinzone und eine starke Ein-
dimensionalität der spektralen Gewichte bei EF zeigen. Allerdings interpretier-
ten die Autoren diese Charakteristik als Anzeichen für hot und cold spots in op-
timal dotiertem Bi2212, die durch eine Ladungsdichtewelle in diagonal zu den
Cu-O-Bindungen angeordneten Ladungsstreifen hervorgerufen werden. Wenn
in Bi2212 tatsächlich eine Streifen-Phase auftreten würde, spräche das sehr für
die Universalität dieses Phänomens in den Kupraten: In (Nd,L)SCO gilt es mitt-
lerweile als gut bestätigt, daß die Phase geordneter Streifen im Dotierungs-
bereich nahe δ = 1=8 zum Auftreten solcher gerader Fermiflächensegmen-
te führt [Zhou u. a. 1999, Noda u. a. 1999]. Die damaligen Beobachtungen von
[Saini u. a. 1997] wurden zunächst vergleichsweise wenig beachtet, sieht man
von einem Kommentar von [Mesot u. a. 1999] ab. Dieser konnte die Eindimen-
sionalität, welche die Messungen suggerieren, im Bild einer LDA-ähnlichen Fer-
mifläche durch den Einfluß linear polarisierter Anregungsstrahlung erklären,
nicht aber das Fehlen spektralen Gewichtes an den M-Punkten [Saini u. a. 1999].
Die Andersartigkeit der ARPES-Intensitätsverteilungen bei EF mit hν = 32 bis
33 eV wird von zwei   am Ende unveröffentlichten   Arbeiten untermauert:
[Feng u. a. 1999] interpretierten ihre Ergebnisse als Anzeichen einer lochartigen,
um die X-und Y-Punkte zentrierten Fermifläche mit zusätzlichen geraden Seg-
menten einer Streifenphase, die aber vorzugsweise mit hν = 33 eV sichtbar wird.
[Gromko u. a. 2000] hingegen sahen in ihren Messungen am überstrukturfrei-
en (Pb,Bi)2212 die Bestätigung einer universell elektronenartigen Fermifläche,
wie sie von [Chuang u. a. 1999] vorgeschlagen worden war. Darüberhinaus iden-
tifizierten [Saini u. a. 1998] bei diesen Anregungsenergien eindimensionale Zu-
stände nahe des  -Punktes, die sich auch in Messungen bei hν = 38 eV von
[Zakharov u. a. 2000] finden. Allerdings weisen letztere darauf hin, daß es sich
bei diesen Zuständen, deren Intensität sehr stark von der Anregungsenergie ab-
hängig ist, möglicherweise um Oberflächenzustände handelt.
3.2 Hochaufgelöste ARPES-Fermiflächenkartierung
mit unpolarisierter Anregungsstrahlung
Um eine Einordnung der Zustände bei EF in das Valenzband von Bi2212 zu er-
möglichen, ist zunächst in Abbildung 3.7 ein Überblick über die Photoemissions-
Intensitäten in einem größeren Bindungsenergiebereich dargestellt. Die Messun-
gen mit einer Anregungsenergie von hν = 90 eV wurden mit zirkular polarisierter
Strahlung am Strahlrohr UE56-1/PGM bei BESSY II aufgenommen. Man erkennt,
daß die Region um EF, wie auch in anderen Kupraten, eine vergleichsweise klei-
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Abbildung 3.7:
Das Valenzband von Bi2212 entlang der -M-Z-Richtung, gemessen mit einer An-
regungsenergie hν = 90 eV. Die Zustände
bei EF sind zur besseren Sichtbarkeit um
einen Faktor 10 überhöht dargestellt. Die
Spektren sind proportional zum Impuls
für die stärkste Struktur bei 3 eV in der
Höhe versetzt. Man beachte dabei, daß
die Impulse der EF-nahen Zustände etwas
größer sind als in der Legende.
ne Zustandsdichte aufweist. Das steht in vollständiger Übereinstimmung mit
Rechnungen und frühen ARPES-Messungen bei kleineren Anregungsenergien
von [Böttner u. a. 1990, Takahashi u. a. 1989]. Die übrigen, stärker ausgeprägten
Strukturen des Valenzbandes sind überwiegend Cu-O-Zustände, wobei auch Zu-
stände von Elementen der isolierenden Zwischenschichten vertreten sind. Über
die gesamte Impulsrichtung  -M-Z bleiben alle diese Zustände deutlich unter-
halb EF, wo nur die überhöht dargestellte Struktur zu erkennen ist. Dasselbe gilt
für die hier nicht gezeigte  -X-Richtung. Somit konzentriert sich die Untersu-
chung der Fermifläche auf den hier fast stufenartig erscheinenden CuO2-Zustand
im Bereich weniger 100 meV Bindungsenergie.
Die hochaufgelösten ARPES-Messungen im Bereich von EF, die nun präsentiert
werden, wurden an reinem2 und bleidotiertem3 Bi2212 im Labor mit dem SCIEN-
TA SES200-Analysator aufgenommen. Für die meisten Messungen wurde die
HeIα-Anregung (hν = 21.22 eV) der hochintensiven Heliumlampe genutzt, wo-
durch ein Maximum an Auflösung und eine hohe Datendichte von mehr als 1000
Meßpunkten in einem Quadranten der Brillouinzone erreicht wird. Eine Mes-
sung wurde unter Verwendung der weniger intensiven HeIIα-Strahlung (hν =
40.81 eV) durchgeführt. Die Energieauflösung liegt bei 19 meV, die Winkelauf-
2leicht unterdotiert mit Tc = 87 K, T = 1.5 K.
3unterdotiert, Tc = 68. 5K, T = 2.1 K.
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Abbildung 3.8:
Fermiflächenkarte von leicht un-
terdotiertem reinem Bi2212 um
den M-Punkt (T = 120 K).
Die Farben entsprechen nor-
mierten Intensitäten bei EF, ko-
diert in der abgebildeten Farb-
skala. Zum Vergleich sind den
Daten eine lochartige Hauptfer-
mifläche um X und Y (fett durch-
gezogene Linie), die Schatten-
fermifläche (rote Linie) und die
Beugungskopien der Hauptfer-
mifläche erster und zweiter Ord-
nung (dünne Linien) unterlegt.
lösungen parallel und senkrecht zum Eintrittsspalt bei 0.2Æund 0.5Æ. Dabei ent-
spricht die Winkelauflösung von 0.2Æ einer Impulsauflösung von etwa 0.014 Å 1
bei hν = 21.22 eV.
Ausgangspunkt der ARPES-Untersuchungen ist zunächst die Überlegung, daß
eine in Wirklichkeit elektronenartige Fermifläche auch in den Messungen bei
kleinen Anregungsenergien erkennbar sein müßte, selbst wenn sie durch eine
nicht näher definierte, zusätzliche Emission in der Nähe des M-Punktes schwe-
rer zu identifizieren sein sollte, wie [Chuang u. a. 1999] vorschlugen. Abbildung
3.8 stellt das Ergebnis der Messung an reinem Bi2212 als normierte ARPES-
Intensitätskarte bei EF auf der abgebildeten Farbskala dar. Solche Karten sollen
hier wieder etwas ungenau als Fermiflächenkarten bezeichnet werden. Für jeden
der über 1300 dargestellten k-Punkte beinhaltet die Messung ein volles EDC über
einen Bindungsenergiebereich von 500 bis -100 meV   im Gegensatz zu den vor-
her veröffentlichten Fermiflächenkarten von Bi2212, bei denen jeweils nur die In-
tensität bei EF gemessen werden konnte. Diese Art der Messung ermöglicht eine
einfache und effiziente Normierung der Intensitäten bei EF auf die integrierte In-
tensität eines EDCs Iint(k) oder das Signal bei der höchsten Bindungsenergie. Für
die vorliegende Fermiflächenkarte wurde eine Normierung auf Iint(k) gewählt;
eine Rechtfertigung dieses Verfahrens findet sich in Abschnitt 3.4. Bereits auf den
ersten Blick fällt in Abbildung 3.8 die Komplexität der ARPES-Strukturen in der
Nähe des M-Punktes ins Auge, die hier erstmals durch die hohe Auflösung und
Datendichte so deutlich sichtbar gemacht werden konnte. Ein Vergleich der vor-
liegenden Messung mit den Daten von [Chuang u. a. 1999] und [Saini u. a. 1997]
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in Abbildung 3.6 zeigt, daß dort die Trennung wichtiger Strukturen der schlech-
teren Energie- und Winkelauflösung von 50 meV und1Æ zum Opfer gefallen zu
sein scheinen. Diese könnten aber notwendig sein, um aus den Messungen das
Bild der wirklichen Fermifläche zu gewinnen. Bevor dieser Aspekt weiterverfolgt
wird, sei noch angemerkt, daß die Unterdrückung des spektralen Gewichtes in
der unmittelbaren Nähe des M-Punktes in Abbildung 3.8 wohl durch die Pseu-
doenergielücke zustande kommt   die Verwendung tieferer Temperaturen bei
der Messung ist ein Zugeständnis an die Auflösung.
Deutlich ist in Abbildung 3.8 die Hauptfermifläche als intensivste Struktur
der Fermiflächenkarte zu erkennen, die sich um die X- und Y-Punkte nahe M
schließt. Keinerlei Anzeichen besteht hingegen darauf, daß die Hauptfermiflä-
che auch nur eine Tendenz hat, sich um  , etwa wie in der Skizze in Abbil-
dung 3.6, zu schließen. Ebenfalls sehr gut erkennbar ist die relativ dazu um(π , π) versetzte Schattenfermifläche. [Singh und Pickett 1995] konnten rechne-
risch nachweisen, daß eine c(22)-Überstruktur des Kristallgitters zu einer sol-
chen Schattenfermifläche führen kann. Da es aber keine Hinweise auf eine der-
artige Überstruktur in reinem Bi2212 gibt [Claessen u. a. 1989], scheidet diese Er-
klärung hier aus. Die Schattenfermifläche ist somit ein intrinsischer Bestandteil
der Fermifläche in Bi2212. Die nach wie vor beste und naheliegendste Erklä-
rung für ihr Auftreten liegt in der antiferromagnetischen Nahordnung, wie von
[Kampf und Schrieffer 1990, Aebi u. a. 1994] vorgeschlagen (vgl. hierzu Seite 48).
Etwas weniger deutlich separiert ist das spektrale Gewicht der Beugungskopien,
die in nter Ordnung um n(0.21π , 0.21π) in  -Y-Richtung verschobene Reproduk-
tionen der Haupt- und der Schattenfermifläche sind. Diese zusätzliche Intensität
in den ARPES-Messungen läßt sich nach [Ding u. a. 1996a] durch die inkommen-
surable (5 1)-Überstruktur der Bi-O-Spaltebenen in reinem Bi2212 erklären, die
sich auch deutlich in allen LEED-Bildern findet (Abbildung 3.9): Die Reproduk-
tionen werden durch den Photoemissionsprozess selbst verursacht, da die Photo-
elektronen beim Verlassen der Bi-O-Oberflächenschicht an deren inkommensura-
Abbildung 3.9:
Typisches LEED-Bild von reinem Bi2212. Die
kristallographische b-Richtung (parallel zu  -Y)
liegt horizontal. Die Symmetrie des Beugungs-
musters bezüglich der a- und b-Richtungen,
die im LEED-Bild von (Pb,Bi)2212 (Abbildung
2.9) zu erkennen ist, wird hier durch die
inkommensurable (5  1)-Überstruktur der
Oberfläche gebrochen.
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bler (5 1)-Überstruktur gebeugt werden. Die Beugungskopien, in der Literatur
oft etwas irreführend als Umklapp-Fermifläche bezeichnet, sind also kein inte-
graler Bestandteil der Fermifläche. An einzelnen Stellen, etwa zwischen M- und
Z-Punkt am rechten Rand der Karte, lassen sich diese extrinsischen Strukturen
klarer erkennen. Sie tragen jedoch hauptsächlich zu einem Streifen hoher Hinter-
grundintensität bei, der in Abbildung 3.8 grau hinterlegt ist.
Der Beitrag der Beugungskopien zur ARPES-Intensität nahe EF läßt sich noch
besser durch einen Vergleich der Messungen entlang der Hochsymmetrierichtun-
gen  -X und  -Y in den EDC-Serien und EDMs in Abbildung 3.10 verifizieren. In -X-Richtung (Abbildung 3.10 a)) beobachtet man eine intensive Struktur, die EF
bei etwa (0.4π , 0.4π) kreuzt und daher dem CuO2-Band, das die Hauptfermi-
fläche bildet, zugeordnet werden kann. Auf dem starken inkohärenten Hinter-
grund, der aus den HTSLn wohlbekannt ist, sind auch etwas weniger intensive,
symmetrisch um X dispergierende Strukturen zu erkennen, die bei EF die Schat-
tenfermifläche erzeugen. Diese Charakteristika sind ebenso in Abbildung 3.10 b)
für die  -Y-Richtung sichtbar, jedoch sind die Daten durch die um (0.21π , 0.21π)
getrennten Beugungskopien deutlich strukturreicher. Insbesondere die Kopien
erster Ordnung, die symmetrisch um   auftreten, sind auf Anhieb erkennbar. Ei-
ne weitere Kopie erster Ordnung findet sich oberhalb des Hauptbandes, während
die Kopien zweiter Ordnung bei   und Y schwächer sind. Die Beobachtung, daß
selbst noch diese schwachen Kopien zu einer deutlichen Erhöhung der Intensi-
Abbildung 3.10:
Messungen entlang der Hochsymmetrierichtungen a)  -X und b)  -Y bei T = 300 K, dar-
gestellt als Serien von EDCs (rechts) und EDMs in der gezeigten Grauskala (links).
3.2 ... IN HOCHAUFGELÖSTEN ARPES-MESSUNGEN 57
tät bei EF führen, ist eine gute Bestätigung der gegebenen Interpretation für die
Fermiflächenkarte.
Faßt man die Ergebnisse aus den Abbildungen 3.8 und 3.10 zusammen, so zeigen
sie das konsistente Bild einer lochartigen Fermifläche um die X- und Y-Punkte so-
wie einer intrinsischen Schattenfermifläche. Dennoch erschwert der Beitrag von
extrinsischen Beugungskopien die Interpretation von ARPES-Intensitäten bei rei-
nem Bi2212 beträchtlich, insbesondere um den strittigen Bereich am M-Punkt.
Die Aussagen über die wirkliche Fermifläche lassen sich noch durch die Mes-
sung von bleidotiertem Bi2212, (Pb,Bi)2212, überprüfen. In dieser Substanz fehlt
die inkommensurable (5  1)-Überstruktur der Spaltflächen, während die elek-
tronische Struktur bei EF dieselbe wie in Bi2212 ist.
Diesmal etwa 3760 Meßpunkte umfassend, kommt die ARPES-Fermiflächenkarte
von (Pb,Bi)2212 in Abbildung 3.11 durch die Abwesenheit der extrinsischen Beu-
gungskopien einem Abbild der intrinsischen Fermifläche deutlich näher als in
reinem Bi2212. In der Tat ist die Hauptfermifläche unzweifelhaft lochartig um
die Ecken der Brillouinzone zentriert. Eine wie immer geartete Uminterpretation
der Daten in der elektronenartigen Form von Abbildung 3.6 ist nicht möglich.
Ebenfalls klar erkennbar ist die Schattenfermifläche in der ersten und zweiten
Brillouinzone, die zusammen mit der Hauptfermifläche eine linsenförmige Struk-
tur entlang der Zonendiagonalen bildet. Was ihren Ursprung anbelangt, gibt es in
(Pb,Bi)2212 Hinweise auf eine kristallographische c(2 2)-Überstruktur (vgl. Ka-
pitel 1.2 und [Schwaller u. a. 1995]), so daß hier im Gegensatz zu reinem Bi2212
ein struktureller Ursprung nicht ausgeschlossen werden kann. Vergleicht man je-
doch die Intensitäten der Schatten- und Hauptfermiflächen in (Pb,Bi)2212 mit de-
nen von Bi2212 in Abbildung 3.8, so ist eine extreme Ähnlichkeit erkennbar. Zieht
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Abbildung 3.11:
Fermiflächenkarte von
(Pb,Bi)2212, dem (5  1)-
überstrukturfreien Pendant
zu Bi2212, bei T = 120 K.
Die normierten ARPES-
Intensitäten bei EF sind nach
der dargestellten Farbska-
la kodiert. Die lochartige
Hauptfermifläche und ihre
Schattenfermifläche sind sehr
deutlich zu erkennen.
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man die enge Verwandtschaft der beiden Substanzen mit in Betracht, so wäre es
zumindest verwunderlich, wenn der größte Beitrag zur Schattenfermifläche in
(Pb,Bi)2212 nicht denselben Ursprung wie in Bi2212 hätte, wenn er also durch
die Kristallstruktur verursacht wäre. In jedem Fall ist die Schattenfermifläche in
(Pb,Bi)2212 intrinsischer Bestandteil der Elektronenstruktur bei EF und nicht et-
wa durch Photoelektronenbeugung an der Spaltoberfläche verursacht. Andern-
falls müßten die Schattenfermiflächen vollständige Reproduktionen der Haupt-
fermifläche sein, was aber nicht der Fall ist. Man beachte dabei, daß diese Repro-
duktionen im Bereich des M-Punktes durch relativ gerade Stücke verbunden wä-
ren   ein Blick auf den entsprechenden Bereich am oberen Rand von Abbildung
3.11 zeigt an diesen Stellen aber keine entsprechende Intensität. Am plausibel-
sten wird die Schattenfermifläche in Bi2212 und (Pb,Bi)2212 damit als Signatur
von kurzreichweitigen antiferromagnetischen Spinkorrelationen erklärt.
Zusammengenommen ergeben die Messungen an reinem und bleidotier-
tem Bi2212 ein konsistentes Bild der Fermifläche in ARPES-Messungen bei
hν=21.22 eV, nämlich das einer großen lochartigen Fermifläche um die X- und
Y-Punkte mit einer Schattenfermifläche, die möglicherweise magnetischen Ur-
sprungs ist. Für ein Auftreten von hot spots an der Fermifläche, an denen die
Intensität durch starke Wechselwirkungen vollständig inkohärent und damit
unterdrückt ist [Saini u. a. 1997], gibt es ebensowenig Anzeichen wie für ei-
ne elektronenartige Fermifläche. Erschwert wird die Interpretation der ARPES-
Fermiflächen von reinem Bi2212 durch die Beugungskopien, die ein Artefakt
des Photoemissionsprozesses sind. Wegen dieser Kopien sind aussagekräftige
Messungen nur mit hoher Impulsauflösung und großer Datendichte im k-Raum
zu erhalten. Zusätzlich erhöht die Verwendung von unpolarisierter Anregungs-
strahlung die Ähnlichkeit zwischen der ARPES-Intensitätskarte und der Fer-
mifläche beträchtlich. Die unnötige Komplexität der ARPES-Fermiflächenkarten
von Bi2212, die durch die Beugungskopien entsteht, läßt sich darüber hinaus
durch Messung des (5  1)-überstrukturfreien (Pb,Bi)2212 vermeiden, das im
Wesentlichen dieselbe Elektronenstruktur wie Bi2212 besitzt.
Auf diesen Ergebnissen aufbauend, kann eine erste Interpretation der bei hν =
33 eV aufgenommenen ARPES-Daten in Bi2212 gegeben werden: Wegen der star-
ken Zweidimensionalität kann ausgeschlossen werden, daß die Messungen mit
verschiedenen Anregungsenergien dadurch unterschiedliche Ergebnisse zeigen,
daß die Impulskomponente kk der Ausgangszustände zu verschiedenen Impul-
sen k? stark variiert. Die Übergangswahrscheinlichkeit, die durch das Matrixele-
ment beschrieben wird, hängt hingegen auch für zweidimensionale Systeme von
der Anregungsenergie ab. Insbesondere für Oberflächenzustände erwartet man
prinzipiell starke periodische Intensitätsschwankungen, die oft   wie in den er-
wähnten Beispielen von Sr2RuO4 und YBCO   als Test ihres Oberflächencharak-
3.2 ... IN HOCHAUFGELÖSTEN ARPES-MESSUNGEN 59
ters herangezogen werden. Daß sehr starke Matrixelement-Effekte mit period-
scher hν-Abhängigkeit auch in den Festkörperzuständen der Kuprate auftreten
können, zeigen ARPES-Messungen von [Dürr u. a. 2001] am ersten Ionisations-
zustand des isolierenden Sr2CuO2Cl2. Zur Erklärung dieser Daten wurden zwei
Interpretationen diskutiert, die prinzipiell eine starke hν-Abhängigkeit in den
ARPES-Messungen aller Kuprate verursachen können: Eine Bragg-Reflektion der
Photoelektronenwelle an der Kristallstruktur und, alternativ dazu, Interferenzen
der ausgehenden Elektronenwelle mit inversen LEED-Zuständen an der Oberflä-
che, die [Dahnken und Eder 2001] aus einem Modell der stark korrelierten Elek-
tronen in der CuO2-Ebene ableiteten. Für Bi2212 zeigen bereits LDA-basierte
Rechnungen im Einstufenmodell [Bansil und Lindroos 1999, Lindroos u. a. 2002],
daß die Übergangswahrscheinlichkeit mit der Anregungsenergie und dem Im-
puls kk stark variiert. Ein Teil dieser Rechnungen ist bereits in Abbildung 2.6
dargestellt. Darin zeigt sich ein starker Einbruch der Intensitäten am M-Punkt
ab hν = 27 eV, also insbesondere für die strittigen Energien. Die Erklärung der
ARPES-Intensitäten bei hν = 33 eV in reinem Bi2212, die mit niedriger Auflö-
sung und linear polarisierter Strahlung aufgenommen wurden, ist somit nahe-
liegend: Die Wahl der Anregungsenergie bedingt eine starke Unterdrückung des
spektralen Gewichtes der Hauptfermifläche am M-Punkt durch das Matrixele-
ment. Diese Intensitätsmodulation überträgt sich auch auf die Beugungskopien,
so daß der in Abbildung 3.8 grau hinterlegte Streifen hoher Hintergrundintensi-
tät gerade am Rand eine relativ hohe Intensität aufweist. Auf dem Pfad entlang -M-Z kann die Überquerung zweier dieser Ränder somit zwei Banddurchgänge
des Hauptbandes durch EF vortäuschen, insbesondere wenn die experimentelle
Auflösung keine klare Trennung zwischen Beugungungskopien und Hauptfer-
mifläche erlaubt. Hier kann die Impulsverteilung der ARPES-Intensitäten leicht
zu dem Fehlschluß einer elektronenartigen Fermifläche führen.
Einen weiteren Test für Universalität dieser Interpretation können ARPES-
Messungen bei Anregungsenergien hν oberhalb 21 eV am (5  1)-überstruktur-
freien (Pb,Bi)2212 liefern. Während Messungen bei diesen Energien üblicherwei-
se am Synchrotron unter Verwendung linear polarisierter Strahlung ausgeführt
werden, sollen hier die zusätzlichen Matrixelement-Effekte vermieden werden,
die durch die stark impulsabhängigen Symmetrieauswahlregeln für lineare Po-
larisation entstehen. Für die Messung mit unpolarisierter Strahlung eignet sich
die HeIIα-Linie der Heliumlampe mit hν = 40.81 eV: Nach den Rechnungen von
[Bansil und Lindroos 1999, Lindroos u. a. 2002] liegt diese Energie noch deutlich
im Bereich der starken Matrixelement-Effekte (vgl. Abbildung 2.6), was auch von
den eigenen Messungen bestätigt wird, die im nächsten Abschnitt diskutiert wer-
den. Wegen der kleineren Intensität der HeII-Anregung konnten hier allerdings
nur kleinere Bereiche der Brillouinzone mit hinreichender Datendichte aufge-
nommen werden. Sie sind in Abbildung 3.12 b) und c) dargestellt. Zur besse-
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Abbildung 3.12:
Fermiflächenkarten von
(Pb,Bi)2212 mit unpola-
risierter HeI- und HeII-
Strahlung bei T = 300 K.
a) Messung mit HeI (hν
= 21.22 eV), die gekenn-
zeichneten Bereiche sind
in b) und c) mit HeII (hν
= 40.81 eV) gemessen.
ren Orientierung sind die Impulsbereiche in einer vollständigeren Fermiflächen-
karte bei hν = 21.22 eV in Abbildung 3.12 a) gekennzeichnet. Beide Messungen
stammen von derselben Probe, normiert sind sie jeweils auf das Signal höch-
ster Bindungsenergie. Abgesehen von der schlechteren Statistik in der HeII-Karte
ähneln sich die Ergebnisse für beide Anregungsenergien deutlich, insbesondere
im Bereich des M-Punktes. Sie bestätigen, daß die lochartige Topologie der Fer-
mifläche von (Pb,Bi)2212 und Bi2212 nicht als Fehlinterpretation durch ungün-
stige Matrixelement-Effekte bei niedrigen Anregungsenergien gewertet werden
kann. Allerdings finden sich auch in der Messung im Bereich des M-Punktes bei
hν=40.81 eV (Abbildung 3.12 c)) Hinweise auf eine Unterdrückung des spektra-
len Gewichts in der unmittelbaren Nähe des M-Punktes: Dort ist die Intensität
deutlich geringer als im weiteren Verlauf der Fermifläche in die Richtungen des - und des Z-Punktes. Eine hinreichend hohe Auflösung in Messungen von rei-
nem Bi2212 bei hν = 33 eV sollte ein den oben gezeigten Fermiflächenkarten ähn-
liches Bild der intrinsischen Strukturen und ihrer Beugungskopien enthüllen. In
der Tat bestätigen das Messungen von [Fretwell u. a. 2000] mit linear polarisierter
Strahlung, die allerdings im supraleitenden Zustand aufgenommen wurden. Da
gerade die Zustände am M-Punkt die größte Energielücke aufweisen, wird eine
Zuordnung zur Fermifläche des normalleitenden Zustandes damit etwas proble-
matisch.
Die Ergebnisse dieses Abschnitts, die unter anderem einen entscheidenden Bei-
trag zur Debatte um die Topologie der Fermifläche in Bi2212 liefern konnten, sind
inzwischen mit neueren, hochaufgelösten ARPES-Messungen konfrontiert wor-
den, in denen die lange gesuchte Zweischicht-Aufspaltung nachgewiesen wer-
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den konnte [Feng u. a. 2001a, Chuang u. a. 2001a]. Diese läßt sich mit einem über-
raschend kleinen c-Achsen-Hopping-Parameter t?4 im Bereich von 45 bis 55 meV
beschreiben. Ohne Zweifel stellt diese Entdeckung einen großen Fortschritt auf
dem sich immer noch rapide entwickelnden Gebiet der HTSL-Forschung mit
ARPES dar und macht eine Neuinterpretation vieler experimenteller Befunde
notwendig. Den Aussagen des vorangegangen Abschnitts tut diese Neuinter-
pretation keinen wesentlichen Abbruch, so daß die Diskussion nur aus Gründen
der Übersichtlichkeit ans Ende gestellt ist. Da jede Messung eine Überlagerung
des bindenden und des antibindenden Zustandes darstellt, die durch ihre Ma-
trixelemente gewichtet sind, interessieren zunächst die relativen Intensitäten der
beiden Komponenten bei verschiedenen Anregungsenergien. Den Rechnungen
von [Lindroos u. a. 2002] gemäß übertrifft die Intensität des antibindenden Zu-
standes bei einer linear polarisierten Strahlung von hν = 21.2 eV die des bin-
denden Zustandes (vgl. Abbildung 2.6). Die hier gezeigten Fermiflächenkarten
ähneln hingegen in Größe und Form sehr stark der Fermifläche des bindenden
Zustandes. Konsistent mit dieser Beobachtung sind die theoretischen Ergebnis-
se von [Lee und Fujimori 2002], welche extrinsische Verluste der Photoelektro-
nenwelle bei der Berechnung der relativen Intensitäten miteinbeziehen. Auch die
gute Übereinstimmung mit den relativen Intensitäten des supraleitenden Peaks
und des sogenannten humps aus den Messungen von [Kordyuk u. a. 2001] am
M-Punkt im supraleitenden Zustand mag als Indiz für die größere Aussagekraft
des letzteren Modells gewertet werden. Eine systematische experimentelle Un-
tersuchung im normalleitenden Zustand, welche die Anwendbarkeit dieses Mo-
dells zur Berechnung von Matrixelementen auf die Zustände der Fermifläche
überprüfen könnte, steht aber noch aus. Die unterschiedliche hν-Abhängigkeit
der beiden Zustände läßt prinzipiell die Möglichkeit offen, daß sich bei unter-
schiedlichen Anregungsenergien zwei Fermiflächen mit unterschiedlicher To-
pologie in den ARPES-Messungen von Bi2212 zeigen. In diesem Sinne versu-
chen [Bogdanov u. a. 2001] durch ARPES-Messungen an (Pb,Bi)2212 bei verschie-
denen Anregungsenergien die ursprüngliche Debatte darauf zurückzuführen,
daß die Messungen bei hν = 33 eV von den antibindenden Zuständen domi-
niert sind, die möglicherweise eine elektronenartige Fermifläche zeigen. Dazu
ist anzumerken, daß die Topologie der Fermifläche des antibindenden Zustan-
des bis zu hohen Dotierungen lochartig bleibt. Dies zeigen die Messungen von
[Feng u. a. 2001a] für sehr stark überdotiertes Bi2212 mit Tc = 65 K. Darüber-
hinaus zeigen die oben erwähnten Rechnungen von [Lindroos u. a. 2002] über-
einstimmend mit denen von [Lee und Fujimori 2002] und den Messungen von
[Kordyuk u. a. 2001], daß der bindende Zustand bei hν = 33 eV den dominan-
ten Beitrag zum spektralen Gewicht liefern sollte. Schließlich geben die ARPES-
4zum Hopping-Parameter t? der Zweischicht-Aufspaltung siehe Seite 45.
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Intensitätskarten bei EF in [Bogdanov u. a. 2001] ein wichtiges Argument ge-
gen ihre eigene Vermutung: Die Messungen bei 33 eV zeigen eine starke Unter-
drückung des spektralen Gewichtes entlang der gesamten  -M-Z-Richtung, was
weder für die bindende noch für die antibindende Fermifläche charakteristisch
ist. Die Bereiche höherer Intensität lassen sich eher, wenn auch nicht eindeutig,
dem bindenden Teil der Fermifläche zuordnen. Diese Tatsachen sprechen gegen
den Erklärungsansatz von [Bogdanov u. a. 2001] und dafür, daß sich die Debatte
um die Fermifläche in Bi2212 aus ARPES-Messungen bei hν = 33 eV rückblickend
als Debatte um die Fermifläche des bindenden Zustandes verstehen läßt.
3.3 Identifikation der Fermifläche bei starken
Matrixelement-Effekten
Vor dem Hintergrund der Debatte um die Fermifläche von Bi2212 aus ARPES-
Messungen bei hν = 33 eV ist die Dringlichkeit der Frage erkennbar, inwieweit
ARPES-Messungen überhaupt verläßliche Informationen über die Fermifläche
liefern. In diesem Abschnitt soll gezeigt werden, daß es anhand geeigneter Krite-
rien zur Bestimmung des Fermi-Impulses kF möglich ist, eine Beurteilung zu tref-
fen, ob die ARPES-Messungen von Intensitätsmodulationen durch das Matrix-
element oder von der Charakteristik eines Banddurchganges durch EF dominiert
sind. Diese modellhafte Analyse ist auch geeignet, auf die ARPES-Messungen an-
derer Kuprate übertragen zu werden, bei denen ebenfalls starke Matrixelement-
Effekte erwartet werden.
Um einen Einblick zu bekommen, inwieweit die ARPES-Daten im Bereich von
33 eV denn tatsächlich auf eine elektronenartige Fermifläche schließen las-
sen, wurden Messungen unter denselben experimentellen Bedingungen wie in
[Chuang u. a. 1999] und [Feng u. a. 1999] durchgeführt, also mit vergleichbarer
Auflösung, Anregungsenergie und linearer Polarisation. Diese Messungen bei
Anregungsenergien von 32 eV, 40 eV und 50 eV wurden am Strahlrohr U2-FSGM
bei BESSY I an derselben leicht unterdotierten Probe von reinem Bi2212 durchge-
führt, von der auch die Fermiflächenkarte in Abbildung 3.8 stammt. Die experi-
mentelle Energieauflösung betrug 70 meV, die Winkelauflösung 1Æ, was bei hν
= 32 eV einer Impulsauflösung von etwa 0.09 Å 1 oder etwa 8 % der Brillouin-
zone entspricht. Zur jeweiligen Maximierung der Emission wurde eine parallele
Meßgeometrie5 für Messungen entlang der  -M-Z-Richtung gewählt und eine
senkrechte Geometrie für Messungen in der  -Y-Richtung.
Stellvertretend für die strittige Region um den M-Punkt wurden Serien von EDCs
5Zur Nomenklatur der Meßgeometrien siehe Abbildung 2.5
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Abbildung 3.13:
Photoemissionsdaten von Bi2212, gemessen bei T = 100 K entlang der  -M-Z-Richtung
für Photonenenergien hν = 32 eV, 40 eV und 50 eV. Für jede Anregungsenergie repräsen-
tiert das rechte Teilbild Serien von EDCs und das linke EDMs auf der abgebildeten linea-
ren Graustufen-Skala. Der dargestellte Impulsbereich beträgt für a) 0.19 bis 1.42 Å 1, für
b) 0.13 bis 1.36 Å 1 und für c) 0.24 bis 1.45 Å 1.
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Abbildung 3.14:
ARPES-Serie und EDM entlang der  -
M-Z-Richtung bei T = 300 K und hν =
21.22 eV.
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Abbildung 3.15:
ARPES-Serie und EDM entlang der  -
Y-Richtung bei T = 100 K und hν =
32 eV.
64 3. DIE FERMIFLÄCHE DER Bi2212-FAMILIE
entlang der  -M-Z-Richtung bei den drei Anregungsenergien hν = 32 eV, 40 eV
und 50 eV aufgenommen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 3.13 auch als EDMs
dargestellt. Die Ergebnisse in Teilbild a) bei hν = 32 eV reproduzieren die entspre-
chenden Messungen von [Chuang u. a. 1999] sehr gut. Folgt man der Dispersion
des Zustandes in der Impulsrichtung vom  -Punkt aus, dann liegt die Interpreta-
tion nahe, der Zustand dispergiere kurz vor dem M-Punkt durch EF und tauche
kurz danach wieder auf. Auch die Serie in Teilbild b) bei hν = 40 eV paßt noch in
dieses Schema, das auf eine elektronenartige Topologie der Fermifläche schlies-
sen läßt. Im Gegensatz dazu zeigt das Verhalten in Teilbild c) bei hν = 50 eV die
am M-Punkt nahezu dispersionslose erweiterte Sattelpunkt-Singularität. Damit
reproduzieren die Daten das von niedrigeren Anregungsenergien her bekannte
Verhalten, wie man aus dem Vergleich mit Labor-Messungen bei hν = 21.2 eV in
Abbildung 3.14 erkennt. Die Intensitätsunterschiede zwischen den Datensätzen
bei hν = 21.2 eV und hν = 50 eV lassen sich größtenteils mit dem unterschiedli-
chen Polarisationgrad des Lichtes erklären. Die unterschiedliche Auflösung ha-
ben hier nur einen geringen Einfluß, der sich auch aus einem Vergleich der Mes-
sungen in  -Y-Richtung bei hν = 32 eV in Abbildung 3.15 und den Labordaten in
Abbildung 3.10 abschätzen läßt. Die Polarisationsabhängigkeit der Messungen
ist durch Symmetrieauswahlregeln des Dipol-Matrixelementes bestimmt, die in
Gleichung 2.22 zusammengefaßt sind. Erwartungsgemäß zeigt der Vergleich von
Messungen nahe des M-Punktes in paralleler und senkrechter Meßgeometrie, der
in Abbildung 3.16 dargestellt ist, die fast vollständige Unterdrückung des kohä-
renten spektralen Gewichtes in der senkrechten Geometrie. Während die Labor-
messungen in Abbildung 3.14 eine Mittelung über beide Polarisationen enthält,
begünstigt die parallele Geometrie der Synchrotronmessungen die Emission na-
he des M-Punktes, weshalb hier die erweiterte Sattelpunktsingularität noch deut-
licher zu erkennen ist als in den besser aufgelösten Messungen mit unpolarisier-
tem Licht. Die Tatsache, daß die Messungen bei hν = 21.2 eV und hν = 50 eV
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Abbildung 3.16:
EDCs aus Messungen von reinem Bi2212 nahe des M-
Punktes mit linear polarisiertem Licht in paralleler und
senkrechter Meßgeometrie (schwarze und offene Symbole)
bei hν = 50 eV.
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dasselbe Verhalten zeigen, bestätigt zusätzlich die Representativität der Messun-
gen bei kleinen Anregungsenergien. Die Vermutung von [Chuang u. a. 1999], bei
kleinen Energien könnten die zugänglichen Endzustände des Photoemissions-
prozesses noch nicht dicht genug liegen oder die Näherung schneller Elektronen
noch nicht anwendbar sein, läßt sich hiermit klar widerlegen.
Während die Messungen bei hν = 21.2 eV und 50 eV somit deutlich von
Zuständen mit einer lochartigen Fermifläche dominiert sind und sich in bei-
den Messungen keine Anzeichen starker impulsabhängiger Intensitätsunter-
drückung durch das Matrixelement finden, ist die Situation für die Messun-
gen bei hν = 32 eV und 40 eV weniger eindeutig. Folgt man der Argumenta-
tion von [Bogdanov u. a. 2001], so besitzt der antibindende Zustand eine Fer-
mifläche, die elektronenartig ist und in ihrer Form etwa dem Vorschlag von
[Chuang u. a. 1999], der in Abbildung 3.6 skizziert ist, entspricht. Demnach könn-
te es sein, daß die Messungen bei hν = 32 eV und 40 eV überwiegend die Elektro-
nenstruktur des antibindenden Zustandes nahe EF wiedergeben, der durch das
Matrixelement selektiert wird. Auf der anderen Seite könnte eine starke Impuls-
abhängigkeit des Matrixelementes den selben Effekt haben, selbst wenn die Elek-
tronenstruktur des antibindenden Zustandes eine lochartige Fermifläche zeigt.
Im Fall der Daten bei hν = 40 eV in Abbildung 3.13 ist es eher unwahrscheinlich,
daß die Emission hauptsächlich aus Zuständen mit einer elektronenartigen Fer-
mifläche stammt: zeigt doch die ARPES-Intensitätskarte bei einer benachbarten
Anregungsenergie von 40.8 eV in Abbildung 3.12 alle Anzeichen einer locharti-
gen Topologie der Fermifläche und die Unterdrückung des spektralen Gewichtes
um den M-Punkt. Zusätzlich dazu sagt keine der oben erwähnten Rechnungen
eine starke hν-abhängige Änderung des Matrixelementes in diesem Energiebe-
reich voraus. Die Annahme, daß die gemessene Emission bei allen verwendeten
Energien aus Zuständen mit einer lochartigen Fermifläche stammt.
Im Folgenden sollen zunächst verschiedene Kriterien zur Bestimmung von kF
vorgegestellt und auf die vorhandenen Daten angewandt werden. Ziel hierbei ist
es, einerseits eine fundierte Bewertung der Kriterien bezüglich ihrer Robustheit
gegenüber Matrixelement-Effekten zu erlangen; andererseits soll mit ihrer Hilfe
die These weiter entkräftet werden, daß die Daten um hν = 33 eV als Indiz für
einen elektronenartigen Anteil der Fermifläche in Bi2212 gewertet werden kön-
nen. Für eine Diskussion der Kriterien zur Bestimmung von kF ist es sinnvoll, die
gemessene ARPES-Intensität eines einzelnen Bandes bei einer festen Anregungs-
energie in der folgenden Form zu schreiben:
I(k, E) / nM(k)2 S(k, E) f (E)o + B(E) (3.1)
Dies entspricht dem Ausdruck aus Gleichung 2.8 mit folgenden Modifikationen:
Beim Matrixelement Mfi  M(k) kann die Energieabhängigkeit in einem typi-
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schen Meßbereich von etwa 0.3 eV näherungsweise vernachlässigt werden. Zu-
sätzlich zum kohärenten spektralen Gewicht S(k, E) ist darüberhinaus der für
die Kuprate charakteristische inkohärente Hintergrund B(E) zu berücksichtigen,
der stufenförmig und näherungsweise impulsunabhängig ist. Dies ist auch aus
allen EDCs in den Abbildungen 3.13 bis 3.15 zu ersehen, bei denen die Zustände
genügend weit von EF entfernt sind.
Eine einfache und oft gebrauchte Methode zur Bestimmung von kF aus Seri-
en von EDCs ist die Dispersionsmethode, die hier kurz genauer gefaßt werden
soll: Die Energieposition des Maximums eines jeden EDCs wird, zusammen mit
seinem Impulswert, bestimmt. Aus diesen Daten wird dann als Schnittpunkt
k(EF) = kF extrapoliert. Was die Zuverlässigkeit der Dispersionsmethode an-
belangt, so sind ihre Grenzen bei starken Matrixelement-Effekten schon aus Glei-
chung 3.1 ersichtlich: Sowohl der inkohärente Hintergrund als auch die Impuls-
abhängigkeit der Matrixelemente können die Dispersion des Bandes verzerren.
Speziell nahe EF erschwert der stufenförmige Hintergrund die Lokalisierung des
Maximums, insbesondere wenn dieses durch starke Matrixelement-Effekte un-
terdrückt ist.
Die zur Dispersionsmethode alternativen Kriterien, um die Fermifläche zu be-
stimmen, sind die folgenden:
1. Die max[I(EF, k)]-Methode: Dieser Ansatz liegt der ARPES-Kartierung
der Fermiflächen zugrunde und geht auf erste Messungen von
[Santoni u. a. 1991] zurück. Das Kriterium für kF läßt sich so formu-
lieren: Wenn ein Band durch EF dispergiert, dann ist die Intensität bei EF
genau dann maximal, wenn k = kF gilt.
2. Die max[rk Iint(k)℄-Methode von [Randeria u. a. 1995]: Die zugrundelie-
gende Idee besteht darin, daß die integrierte Intensität Iint(k) eines EDCs
(typischerweise mit einer Energiebreite zwischen 300 und 800 meV) mit der
besetzten Zustandsdichte eines Bandes, n(k) =
R
S(k, E) f (E) dE, gleichge-
setzt werden kann. Unter dieser Voraussetzung läßt sich die Summenre-
gel ableiten, daß k = kF gilt, wenn Iint(k) auf die Hälfte ihres Maximal-
wertes (nach Abzug des Hintergrunds) abgesunken ist, oder, äquivalent
dazu, wenn k am Punkt des maximalen Gradienten von Iint ist, also bei
max[rk Iint(k)℄.
3. Die Symmetrisierungsmethode von [Mesot u. a. 2001]: Hier wird kF be-
stimmt, indem zunächst zu jedem EDC sein an EF = 0 gespiegeltes Pendant
addiert wird, also Isymm(k, E) = I(k, E) + I(k, E). Bei Impulsen, an de-
nen die besetzten Zustände kF noch nicht erreicht haben, bildet sich dann
ein lokales Minimum der Intensität Isymm(k, E) bei EF aus. Der Impuls, an
dem dieses Minimum verschwindet, ist kF.
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4. Die T-Methode von [Kipp u. a. 1999]: Diese Methode erfordert ARPES-
Messungen an EF bei zwei verschiedenen Temperaturen. Die Differenz der
beiden Intensitäten verschwindet dann nur für Impulse k = kF.
Die folgende Untersuchung konzentriert sich auf die gebräuchlicheren Methoden
1 bis 3. Die T-Methode wurde zwar von [Sato u. a. 2001c] erfolgreich auch für
ARPES-Messungen des HTSLs Bi2201 benutzt, dennoch ist ihre Anwendung in
der Praxis meist zu umständlich. Darüber hinaus enthält sie mehr Fehlerquellen
als die oben angeführten Methoden. Die größte Fehlerquelle besteht in der Re-
produzierbarkeit der Impulsposition bei den verschiedenen Temperaturen, wo-
bei die Wahl der tiefen Temperatur in den HTSLn zusätzlich durch das Auftreten
von Energielücken eingeschränkt ist.
Die Synchrotron-Messungen aus Abbildung 3.13 bieten zusammen mit hochauf-
gelösten Labormessungen6 an (Pb,Bi)2212 bei hν = 21.2 eV eine solide Basis um
einerseits eine Bewertung der Methoden vorzunehmen, andererseits erlauben sie
aber auch eine Beurteilung, inwieweit die Messungen entlang  -M-Z bei hν =
32 eV von der Emission eines Zustandes mit elektronenartiger Fermifläche domi-
niert sind.
Zunächst sollen die beiden erstgenannten Methoden, die max[I(EF, k)]- und die
max[rk Iint(k)℄-Methode, auf die Daten angewandt werden. Es ist offensichtlich,
daß beide Methoden, in welche die zum Matrixelement proportionale Intensi-
tät (vgl. Gleichung 3.1) direkt eingeht, dadurch sehr leicht verfälscht werden
können. Der inkohärente Hintergrund hat dagegen keinen Einfluß auf das Er-
gebnis. Die max[rk Iint(k)℄-Methode verspricht laut [Feng u. a. 1999] immerhin
durch den größeren Energiebereich weniger empfindlich gegenüber der zusätz-
lichen Intensität der Beugungskopien in reinem Bi2212 zu sein. Allerdings ist die
Methode nur dann wirklich begründet, wenn eine einzige dispersive Struktur
in den Spektren enthalten ist. Damit verliert sie gleichzeitig einen großen Teil
der Aussagekraft, wenn zusätzliche Beugungskopien auftreten. Der nicht aufge-
lösten Zweischicht-Aufspaltung kann bei beiden Methoden dann Rechnung ge-
tragen werden, wenn die Matrixelemente des bindenden und des antibindenden
Zustandes die Emission aus einem der beiden Zustände merklich begünstigt. Um
bei starken Intensitätsmodulationen durch die Matrixelemente dennoch urteilen
zu können, ob eine EDC-Serie auch kF enthält, schlagen [Chuang u. a. 1999] ei-
ne Kombination beider Methoden vor, also eine simultane Analyse von I(EF, k)
und Iint(k): Folgt man den Autoren, so können extrinsische Ursachen nur dann
ausgeschlossen werden, wenn beide Kriterien kF anzeigen.
Eine solche Auswertung der I(EF, k))/Iint(k)-Charakteristik wurde in Abbil-
6Die Messungen wurden unter denselben Bedingungen wie im vorangegangenen Abschnitt
durchgeführt.
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dung 3.17 für vier EDMs durchgeführt. Die Intensität in einem 40 meV breiten
Fenster um EF repräsentiert hier I(EF, k), das aufsummierte spektrale Gewicht
eines EDCs über einen Energiebereich von 600 meV repräsentiert Iint(k). Die Da-
ten in Teilbild a) stammen aus den Synchrotron-Messungen von Bi2212 bei hν =
32 eV. Ihre Position im k-Raum ist im oberen Teilbild auf einer Skizze der bei-
den zur Diskussion stehenden Topologien der Fermifläche dargestellt. Die erste
Spalte beinhaltet eine Messung entlang der  -Y-Richtung, die zweite Spalte einen
Ausschnitt aus den Daten in  -M-Z-Richtung, die schon aus Abbildung 3.13 a)
bekannt sind. Falls die Fermifläche elektronenartig ist, schneidet das Band nicht
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Abbildung 3.17:
Analyse der ARPES-Daten von a) Bi2212 entlang  -Y und  -M-Z (Spalte 1 und 2) bei T
= 100 K und b) (Pb,Bi)2212 entlang  -Y und einer niedersymmetrischen Richtung (Spalte
3 und 4) bei T = 120 K. Der gemessene Impulsbereich ist oben eingezeichnet in a) eine
Skizze der elektronen- bzw. lochartigen Form der Fermifläche (gestrichelte bzw. durch-
gezogene Linie), b) eine Fermiflächenkarte bei 21.2 eV.
Mitte: EDMs für 1-4 auf einer linearen Graustufenskala. Unten: Integrierte Intensität
Iint(k) und Intensität I(EF, k) in einem 40 meV breiten Fenster um EF (gefüllte und offene
Quadrate). Alle Daten haben dieselbe Impulsskala.
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nur in  -Y-Richtung, sondern auch in  -M-Z-Richtung die Fermifläche senkrecht.
Zum Vergleich bieten sich also Meßrichtungen an, in denen die Fermifläche eben-
falls senkrecht geschnitten wird. Nach diesem Kriterium ausgewählte Laborda-
ten von (Pb,Bi)2212 sind in Teilbild b) dargestellt, dabei zeigt Spalte 3 wieder
Daten entlang der  -Y-Richtung. Die Daten in Spalte 4 wurden aus dem großen
Datensatz „unter“ der Fermiflächenkarte so ausgewählt, daß die Dispersion des
EDMs vergleichbar mit dem in Spalte 2, der  -M-Z-Richtung bei hν = 32 eV, ist.
Ihre k-Positionen sind auf der Fermiflächenkarte oben gekennzeichnet. Anzu-
merken sei hier noch, daß die mit 4 gekennzeichnete Richtung für beide Topolo-
gien kF enthält. Wendet man sich nun der I(EF, k)/Iint(k)-Charakteristik für die
Messungen 1 und 3 entlang der  -Y-Richtung zu, dann ist dort ein von Matrix-
elementen und Überstrukturen unbelastetes Verhalten zu erwarten. Tatsächlich
ist in beiden Fällen ein scharfes Maximum in I(EF, k) zu erkennen, und zwar an
einer Stelle, an der gleichzeitig Iint(k), links von den besetzten Zuständen her-
kommend, einen plötzlichen Einbruch zeigt. Was die  -M-Z-Richtung betrifft, so
ist zunächst zu bemerken, daß Zustände mit einer lochartigen Fermifläche in die-
ser Richtung die erweiterte Sattelpunktsingularität ausbilden und dort einen fast
konstanten Beitrag zu beiden Größen liefern sollten, falls die Messungen von Mo-
dulationen durch das Matrixelement nicht belastet sind. Die Charakteristik von -M-Z bei hν = 32 eV in Spalte 2 zeigt ebenfalls ein Maximum von I(EF, k), al-
lerdings ist dieses etwa um einen Faktor 3 gegenüber der entsprechenden Ana-
lyse der  -Y-Richtung in Spalte 1 verbreitert. Statt einem plötzlichen Einbruch in
Iint(k) sieht man eine langsame Abnahme dieser Größe. Es fällt schwer, dieses
Verhalten als eindeutiges Indiz für die Dispersion des antibindenden Zustandes
durch EF zu werten, da die Verläufe so stark verbreitert sind. Dennoch könnte
man argumentieren, der Unterschied sei in der   gegenüber der  -Y-Richtung
deutlich geringen   Dispersion zu suchen. Diesem Einwand wird mit der Ana-
lyse in Spalte 4 begegnet, das die I(EF, k)/Iint(k)-Analyse für das Band mit ver-
gleichbarer Dispersion enthält. Auch hier sind das Maximum in I(EF, k) und der
Einbruch in Iint(k) gegenüber der  -Y-Richtung in Spalte 3 etwas weniger scharf,
aber dennoch deutlich ausgeprägt. Da sich die Daten in ihrer Auflösung, nicht
aber in ihrer Dispersion unterscheiden, müßten die Analysen in Abbildung 3.17
a) verbreiterten Varianten derer in Abbildung 3.17 b) sein, wenn alle EDMs einen
Fermi-Impuls enthielten. Da das nicht der Fall ist, bleibt nur der Schluß übrig,
daß eine lochartige Topologie der antibindenden Fermifläche mit den Daten ent-
lang der  -M-Z-Richtung auch für hν = 32 eV EF vereinbar ist. Dominiert werden
die Daten im Bereich des M-Punktes durch die starke Intensitätsunterdrückung
des Matrixelementes. Zusätzlich tragen die Intensitäten der Beugungskopien zur
max[rk Iint(k)℄-Charakteristik in einer Weise bei, die eine Verwechslung mit ei-
nem Banddurchgang begünstigt. In keinem Fall können diese Messungen die
elektronenartige Fermifläche des antibindenden Zustandes beweisen.
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Was eine Bewertung der kombinierten max[I(EF, k)]/max[rk Iint(k)℄-Methode
anbelangt, so konnte hier gezeigt werden, daß sie tatsächlich „künstliche“ von
wirklichen kF zu unterscheiden vermag und einen Teil der möglichen Irrtü-
mer aus der jeweils einzelnen Analyse aufdeckt. Eine aussagekräftige Analy-
se ist aber nur unter Zuhilfenahme zusätzlicher Vergleiche möglich, welche die
deutlichen Interpretationsspielräume füllen können. Ein Problem besteht aller-
dings darin, daß der stärkste Einbruch von Iint(k) selbst in den völlig unstritti-
gen  -Y-Richtungen in Abbildung 3.17 nur fast, aber nie genau mit dem Maxi-
mum von I(EF, k) zusammenfällt. Dieses Verhalten ist der unzureichenden Kor-
respondenz zwischen der integrierten Intensität Iint(k) und der besetzten Zu-
standsdichte n(k) zuzuschreiben, die Voraussetzung für die Anwendbarkeit der
max[rk Iint(k)℄-Methode ist. Die Hauptursache für die schlechte Korrepondenz
liegt darin, daß der Impuls über den Energiebereich eines EDCs leicht variiert
und die integrierte Intensität daher von der Zustandsdichte bei einem festen Im-
puls systematisch abweicht.
Die dritte der oben genannten Methoden, die Symmetrisierungsmethode, stützt
ihre Kriterien zur Bestimmung von kF nicht auf die problembehaftete Auswer-
tung absoluter Intensitäten, sondern auf die Linienform in den EDCs in der un-
mittelbaren Nähe zu EF. Dadurch ist eine weitgehende Resistenz gegenüber In-
tensitätsmodulationen durch das Matrixelement gewährleistet, zumindest wenn
das kohärente spektrale Gewicht nicht vollständig unterdrückt ist. Auch auf diese
Methode hat der inkohärente Hintergrund keinen Einfluß. Eine verwandte Me-
thode, gewissermaßen eine vereinfachte Form der Symmetrisierungsmethode,
stellt die Analyse der Vorderkante (leading edge) der EDCs dar. Überdies hat letz-
tere den Vorteil, daß die genaue Position von EF nicht ausschlaggebend ist, was
zusätzliche Fehler zu vermeiden hilft. Die Vorderkante eines Spektrums selbst ist
ein relativ leicht und unmißverständlich zu extrahierender Parameter. Als Mit-
telpunkt zwischen 90%iger und 10%iger Intensität nahe EF kann er durch einfa-
che Fits oder vorprogrammierte Statistikfunktionen bestimmt werden. In Abbil-
dung 3.18 sind die relativen Energiepositionen der Vorderkante für verschiede-
ne Meßrichtungen und Anregungsenergien auf einer einheitlichen Impulsskala
dargestellt. Die linke Spalte zeigt eine Analyse für die „unkritischen“ EDMs aus
Abbildung 3.17, die rechte Spalte für die  -M-Z-Richtung aus Abbildung 3.13.
Die linke Spalte kann wieder als Referenz für das typische Verhalten bei kF be-
nutzt werden: Von kleinen Impulsen kommend schiebt sich die Vorderkante des
Spektrums zunächst gleichmäßig zu niederen Bindungsenergien, womit sie das
Verhalten der Spektralfunktion widerspiegelt. An der Stelle, an der der Zustand
EF erreicht, entfernt sich die Vorderkante beinahe sprungartig wieder. Nach dem
Übertritt in die unbesetzten Zustände ist die Position der Vorderkante schließlich
durch den stufenförmigen inkohärenten Hintergrund bestimmt. Die Charakteri-
stik der Vorderkante nahe kF läßt sich demnach als asymmetrische „V“-förmige
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Abbildung 3.18:
Relative Energieposition der Vorderkante aus Serien von ARPES-EDCs:
a) - c) für die unstrittigen, kF enthaltenden Daten aus Abbildung 3.17, Spalte 1, 3 und
4 und d) - f) für die Daten entlang  -M-Z aus Abbildung 3.13. Alle Kurven sind auf
derselben Impulsskala dargestellt. Die gestrichelten Linien kennzeichnen die Impulse in
der  -M-Z-Richtung, welche die I(EF) bzw. Iint-Methode als kF ausweist.
Kurve beschreiben. Die Impulsposition, an der die Vorderkante ihr Minimum an-
nimmt, stimmt recht gut mit dem aus anderen Methoden bestimmten Wert für
kF überein. Die Analysen der  -M-Z-Richtung für hν = 32 eV, 40 eV und 50 eV
auf der rechten Seite ähneln sich hingegen sehr stark, was vor dem Hintergrund
der sehr verschiedenen absoluten Intensitäten in Abbildung 3.13 beinahe überra-
schend ist. Lediglich in den 32 eV-Daten in Abbildung 3.18 d) erkennt man zwei
undeutlich ausgeprägte Minima. Diese Minima zeigen aber keineswegs die deut-
liche „V“-förmige Signatur eines durch EF dispergierenden Bandes wie in der
linken Spalte. Darüberhinaus fallen ihre Positionen nicht mit den als gestrichelte
Linien eingezeichneten Positionen von kF aus der I(EF) bzw. Iint-Methode zu-
sammen und sind auch nicht symmetrisch um den M-Punkt bei k = 0.81 Å 1 an-
geordnet, was man im Fall einer elektronenartigen Fermifläche erwarten würde.
Diese Minima können mit der sehr kleinen Intensität der Hauptfermifläche um
den M-Punkt erklärt werden, die eine relative Intensitätsüberhöhung der Beu-
gungskopien bewirkt. Ein kleiner Beitrag kann auch durch Abweichungen in der
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Bestimmung der Vorderkante bedingt sein, die in diesem Bereich durch die ge-
ringe Statistik etwas größer als bei den anderen Anregungsenergien sein können.
Auch bei einer Bestimmung der Fermiflächen-Topologie aus der Methode der
Vorderkante finden sich keine Hinweise auf eine elektronenartige Fermifläche für
alle untersuchten Anregungsenergien. Somit läßt sich auch die Argumentation
von [Bogdanov u. a. 2001] entkräften, die bereits auf Seite 61 diskutiert wurde:
Der Hauptanteil der Intensität in den ARPES-Spektren bei hν = 32 eV stammt
nicht von einem Zustand mit einer elektronenartigen Fermifläche.
Die Methode der Vorderkante erweist sich   wie erwartet   als sehr robust ge-
gen Matrixelement-Effekte und könnte auch in ARPES-Messungen an anderen
Substanzen wichtige Hinweise auf die Topologie der Fermifläche geben.
3.4 Dotierungsabhängigkeit der Fermifläche von
(Pb,Bi)2212
Ein zentrales Thema in der ARPES-Forschung an HTSLn ist die Untersuchung
von Veränderungen der Fermifläche in Abhängigkeit der Dotierung. Dieser
Forschungsgegenstand ist dadurch motiviert, daß die Analogie zum normalen
Fermiflüssigkeits-Verhalten und die Grenzen dieser Analogie genauer identifi-
ziert werden müssen, um ein Verständnis des normalleitenden Zustandes der
HTSL zu erlangen. Konkrete Fragestellungen, die eine Studie der Dotierungs-
abhängigkeit der Fermifläche von Bi2212 klären soll, betreffen dotierungsabhän-
gige Änderungen der Topologie, Gestalt und Größe der Fermifläche und ihren
Zusammenhang mit der Stärke der elektronischen Wechselwirkungen in den Zu-
ständen bei EF. Die beiden vorangegangenen Abschnitte zeigen, daß die Exi-
stenz einer LDA-ähnlichen lochartigen Fermifläche in Bi2212 in einem Bereich
nahe optimaler Dotierung gut gesichert ist. Während [Ding u. a. 1997] ihre do-
tierungsabhängigen ARPES-Messungen an Bi2212 dahingehend interpretieren,
daß eine große Fermifläche, die das Theorem von Luttinger erfüllt, noch bis zu
sehr kleinen Dotierungen existiert, berichten [Marshall u. a. 1996] von einer to-
pologischen Änderung bei stark unterdotierten Kristallen in eine kleine Fermiflä-
che (vgl. Abbildung 3.3). Diese Ergebnisse werden von den Untersuchungen von
[Schwaller u. a. 2000] nicht bestätigt. Allerdings ermitteln die Autoren ein Volu-
men der Fermifläche, das für stark unterdotierte Proben nicht mit dem Theorem
von Luttinger vereinbar ist. Durch die Nähe der erweiterten Sattelpunktsingula-
rität zur Fermienergie ist auch ein topologischer Übergang der Fermifläche von
einer lochartigen in eine elektronenartige Fermifläche bei hinreichend hoher Do-
tierung möglich. Einen solchen Übergang zeigen die ARPES-Untersuchungen an
LSCO bei Dotierungen ab etwa δ = 0.2, die von [Ino u. a. 2002, Yoshida u. a. 2001]
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durchgeführt wurden. [Takeuchi u. a. 2001] berichten von einer elektronenarti-
gen Fermifläche in stark überdotiertem (Pb,Bi)2201, dessen Elektronenstruktur
auch Hinweise auf die des Zweischichters geben könnte, da beide Substanzen
eng verwandt sind. Allerdings stehen diese Messungen im Widerspruch zu den
Ergebnissen von [Sato u. a. 2001a, Sato u. a. 2001c], die im selben Dotierungsbe-
reich eine unverändert lochartige Topologie der Fermifläche zeigen.
Die hier vorzustellenden Labor-Experimente wurden bei Raumtemperatur
(T=300 K) mit dem SES200-Analysator unter Verwendung von unpolarisierter
HeIα-Strahlung durchgeführt. Die Energieauflösung beträgt 19 meV, die Halb-
wertsbreite der Impulsverteilung parallel und senkrecht zum Eintrittsspalt des
Analysators 0.014 Å 1 und 0.035 Å 1. Für die Untersuchungen wurde wieder
das (5  1)-überstrukturfreie (Pb,Bi)2212 herangezogen, um die Interpretations-
schwierigkeiten zu vermeiden, die in den ARPES-Spektren von reinem Bi2212
durch die Beugungskopien auftreten und eine detaillierte Analyse beträchtlich
erschweren. Die verschiedenen (Pb,Bi)-Proben unterscheiden sich in ihrem Sau-
erstoffgehalt. Sie werden im Folgenden nach ihrer Dotierung mit UD für unter-
dotiert und OD für überdotiert und ihrer supraleitenden Sprungtemperatur ge-
kennzeichnet. Im einzelnen wurden sechs Proben bei Raumtemperatur im nor-
malleitenden Zustand untersucht: UD 76 K, UD 85 K, UD 89 K, OD 81 K, OD 72 K,
und OD 69 K. Unter Anwendung der phänomenologischen Relation zwischen
Sprungtemperatur und Dotierung (Gleichung 2.23) lassen sich für diese Proben
die Dotierungsgrade zwischen δ = 0.116 und 0.214 errechnen.
Die ARPES-Fermiflächenkarten für alle sechs Dotierungsgrade sind in Abbil-
dung 3.19 dargestellt. Aus den Ergebnissen der letzten beiden Abschnitte geht
hervor, daß diese ARPES-Messungen in der Bi2212-Familie mit unpolarisier-
ter Anregungsstrahlung bei einer Energie von 21.22 eV hauptsächlich Beiträge
des bindenden Zweischicht-aufgespaltenen Zustandes zeigen. Jede der Fermiflä-
chenkarten besteht aus etwa 5000 Datenpunkten im Impulsraum; die dargestell-
ten Intensitäten bei EF sind auf das Signal bei einer Bindungsenergie von 300 meV
normiert. Dabei wurde in jeder dieser Karten eine leichte Fehlorientierung der
Probennormalen korrigiert, womit sich die Bestimmung der Winkelkoordinaten
auf etwa 0.1Æ erhöhen läßt.
Aus den Intensitätskarten in Abbildung 3.19 läßt sich erkennen, daß die Haupt-
fermifläche im gesamten Dotierungsbereich, der eine Variation der Lochkon-
zentration von 0.1 um die optimale Dotierung umspannt, ihre lochartige, um
die X- und Y-Punkte zentrierte Form behält. Bis zu einer starken Überdotie-
rung von δ = 0.214 findet in Bi2212 demnach kein topologischer Übergang in
eine um den  -Punkt zentrierte, elektronenartige Fermifläche statt   im Gegen-
satz zu den Ergebnissen in LSCO [Ino u. a. 2002, Yoshida u. a. 2001] und Bi2201
[Takeuchi u. a. 2001]. Darüber hinaus zeigen die Messungen der stark überdotier-
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Abbildung 3.19: ARPES-Fermiflächenkarten von (PbxBi1 x)2Sr2CaCu2O8+δ im normal-
leitenden Zustand (T = 300 K), aufgenommen mit unpolarisierter HeIα-Strahlung. Die ei-
gentlichen Messungen umspannen etwas mehr als 180Æ. Die nachträgliche Korrektur von
Fehlorientierungen, die durch die Ergänzung der Intensitätskarte mit einer mit 180Æum
den  -Punkt gedrehten Kopie möglich wird, wurde von A. A. Kordyuk durchgeführt.
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ten Probe OD 69 K keine Anzeichen, daß ein topologischer Übergang für noch
höhere Dotierungen bevorsteht. Zu erkennen ist ebenfalls die stetige Zunahme
des durch die Hauptfermifläche eingeschlossenen Volumens mit zunehmender
Dotierung, die auch aus dem Theorem von Luttinger erwartet wird. Die Form
der Hauptfermifläche läßt sich für alle Dotierungen als quadratisch mit abge-
rundenten Ecken beschreiben, wobei sie im unterdotierten Bereich fast rund ist
und mit zunehmender Dotierung fast gerade Segmente nahe der M-Punkte aus-
bildet. Dieses Verhalten läßt sich nicht mit Szenarien vereinbaren, in denen eine
Tendenz zur Eindimensionalität Konsequenz starker antiferromagnetischen Kor-
relationen im unterdotierten Bereich ist: Insbesondere sprechen die Ergebnisse
gegen die Bildung von Ladungsstreifen, welche in Bi2212 von [Saini u. a. 1997]
und [Feng u. a. 1999] diskutiert wurde und die in LSCO-Systemen eine wichti-
ge Rolle zu spielen scheint [Noda u. a. 1999, Yoshida u. a. 2001]. Schließlich läßt
sich auf allen Fermiflächenkarten in Abbildung 3.19 die Schattenfermifläche klar
erkennen. Überraschend ist dabei die Tatsache, daß selbst in der stark überdo-
tierten Probe OD 69 K eine Schattenfermifläche existiert und mindestens ebenso
stark ausgeprägt erscheint wie in der Probe mit dem niedrigsten Dotierungsgrad,
UD 76 K. Dieses Verhalten widerspricht der Vorstellung eines antiferromagneti-
schen Ursprunges der Schattenfermifläche [Haas u. a. 1995]. Hier stellt sich na-
türlich die Frage nach dem Beitrag der kristallographischen c(2 2)-Überstruktur
zur Schattenfermifläche in (Pb,Bi)2212. Zieht man jedoch die Ähnlichkeit der Fer-
miflächen von reinem und bleidotiertem Bi2212 mit in Betracht, die nahelegt, daß
der überwiegende Anteil der Schattenfermifläche in (Pb,Bi)2212 nicht durch die
Kristallstruktur verursacht ist, so ist es gut möglich, daß die Frage nach dem Ur-
sprung der Schattenfermifläche einer neuen, besseren theoretischen Erklärung
bedarf.
Die Ergebnisse der vorangegangenen Abschnitte zeigen, daß die hier dar-
gestellten ARPES-Intensitätskarten, die mit unpolarisierter Strahlung von
hν = 21.22 eV aufgenommen wurden, nicht durch starke Matrixelement-Effekte
belastet sind. Allerdings spielt bei der Untersuchung kleiner Veränderungen
der Fermifläche unter Variation der Dotierung auch die Genauigkeit in der
Methode zur Bestimmung von kF eine wichtige Rolle. Diese soll im folgen-
den Exkurs kurz diskutiert werden. Abbildung 3.20 zeigt verschiedene ARPES-
Fermiflächenkarten, die aus der Messung an der Probe OD 69 K hervorgehen.
Auf den ersten Blick ist sichtbar, daß die ARPES-Fermiflächenkarten, die aus
verschiedenen Methoden zur Bestimmung der Fermifläche gewonnen wurden,
gut genug miteinander übereinstimmen, um die Robustheit der eben gemach-
ten qualitativen Aussagen zu belegen. Eine wichtige Voraussetzung dafür ist die
hohe Datendichte der Messungen im Impulsraum sowie die ebenfalls hohe Auf-
lösung. Sieht man sich die normierten Intensitätskarten bei EF in Abbildung 3.20
a) und b) an, so fällt zunächst eine gute Übereinstimmung der Intensitäten bei
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Abbildung 3.20:
Der Einfluß der Methoden zur Bestimmung von kF auf ARPES-Fermiflächenkarten:
Intensitäten bei EF unter a) Normierung auf das Signal mit höchster Bindungsenergie,
b) auf die integrierte Intensität und c) unnormiert. d) zeigt die Position der Vorderkante
jedes EDCs, die Grauskala verläuft von hohen (schwarz) zu niedrigen Bindungsenergien
(weiß). Die schwarze gestrichelte Linie zeigt zum Vergleich die Position von kF, die aus
a) gewonnen wurde.
EF, welche durch die Normierung auf das Signal bei der höchster Bindungsener-
gie von EhBE = 300 meV gewonnen wurden mit denen, die aus der Normierung
auf die integrierte Intensität, Iint, hervorgehen, auf. Damit stimmt auch die Ge-
stalt und Größe der Fermifläche, die aus den lokalen Maxima der normierten
Intensität bei EF nach der max[I(EF, k)]-Methode hervorgehen, gut miteinander
überein. Die lokalen Intensitätsmaxima der unnormierten Daten in Abbildung
3.20 c) weichen leicht von den Ergebnissen der auf I(EhBE) normierten Daten,
die mit einer gestrichelten Linie angedeutet sind, ab. Diese Abweichung, die eine
etwas größere Fermifläche impliziert, geht auch aus dem Ergebnis von Simulatio-
nen der Spektralfunktion hervor, die im Anhang von [Kordyuk u. a. 2002] gezeigt
werden. Entgegen der intuitiven Vermutung zeigen die Simulationen aber auch,
daß die Maxima der auf I(EhBE) normierten Intensitäten die wirkliche Fermiflä-
che in deutlich besserer Näherung widergeben als die Maxima der unnormier-
ten Intensitäten. Ergänzend ist in Abbildung 3.20 d) auch die Fermifläche darge-
stellt, die man aus der minimalen Bindungsenergie-Position der Vorderkante in
den entsprechenden EDCs erhält7. Diese Methode der Extraktion von kF kommt
häufig zum Vergleich mit Daten in der supraleitenden [White u. a. 1996] und der
Pseudogap-Phase [Ding u. a. 1997] zur Anwendung, da die anderen Methoden
7Die Anwendung der Symmetrisierungsmethode zur Erstellung von ARPES-
Fermiflächenkarten ist durch die notwendige zweifache numerische Differentiation der
symmetrisierten Daten extrem fehleranfällig und daher ungeeignet.
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zur Bestimmung von kF dort unbrauchbar sind. Während es bekannt ist, daß
die Energieposition der Vorderkante nicht der wirklichen Energielücke entspricht
(vgl. hierzu Abbildung 1.5), zeigen diese Daten, daß auch die Bestimmung der
Fermifläche aus den lokalen Impulsminima in der Energieposition der Vorder-
kante im normalleitenden Zustand einen systematischen Fehler enthält. Dieser
kann aus den Daten auf etwa 0.01 Å 1 abgeschätzt werden.
Um auf die Dotierungsabhängigkeit der Fermifläche zurückzukommen, so macht
man in Abbildung 3.19 die Beobachtung, daß die Fermifläche in der Gegend der
sogenannten Antiknotenlinie entlang der X-M-Y-Richtung der Brillouinzone ge-
genüber der Fermifläche in der Gegend der Knotenlinie in Richtung  -X bzw.  -Y
verschmiert erscheint. Wie schon aus Gleichung 2.19 hervorgeht, ist die Halb-
wertsbreite der MDCs direkt mit der Selbstenergie verknüpft und stellt so ein
Maß für die Wechselwirkungsstärke dar, falls nur ein Zustand zur Breite beiträgt.
Daher wurde dieses Verhalten oft als Signatur anisotroper elektronischer Wech-
selwirkungen interpretiert, die um den M-Punkt, der die Koordinaten des antifer-
romagnetischen Wellenvektors Q hat, besonders ausgeprägt sein könnten. Durch
den Nachweis der Zweischicht-Aufspaltung wird diese Interpretation stark in
Frage gestellt, könnte die Verschmierung der Fermifläche in der Nähe des M-
Punktes doch allein durch den nicht aufgelösten Beitrag des antibindenden Zu-
standes hervorgerufen sein8. Abbildung 3.21 zeigt eine Analyse der Halbwerts-
breite der Fermifläche k aus einem Lorentz-Fit an die Daten aus Abbildung 3.19.
Die Auswertung in Abbildung 3.21 zeigt die erwartete starke Anisotropie von k
zwischen dem Knoten- und dem Antiknotenpunkt. Die graue Linie in der Abbil-
dung zeigt, daß sich die Daten sehr gut mit der Funktionk(φ) = k0 + k1 sin2 (2φ) (3.2)
mit k0 = 0.054 Å 1 und k1 = 0.136 Å 1 beschreiben lassen. k setzt
sich aus dem Beitrag der nicht aufgelösten Zweischicht-Aufspaltung und ei-
nem möglichen Beitrag anisotroper Korrelationseffekte zusammen und verhält
sich für alle Dotierungen in guter Näherung gleich. Da die Fermigeschwindig-
keit von etwa 2 eV/Å 1 kaum vom Winkel φ abhängt [Valla u. a. 2000], kann
ihr Beitrag zur Anisotropie vernachlässigt werden. Die Dotierungsunabhängig-
keit von k scheint eine anisotrope Kopplung der Elektronen bei EF an Wechsel-
wirkungen auszuschließen, da diese mit steigender Dotierung abnehmen soll-
ten. Vertraut man auf der anderen Seite der rigid band-Näherung zur Model-
lierung der Dotierung, so nimmt die Größe der Zweischicht-Aufspaltung mit
zunehmender Dotierung ab. Das bedeutet, daß die Selbstenergie im normallei-
tenden Zustand sehr wohl eine dotierungsabhängige Anisotropie im Impuls-
8Eine jüngste Veröffentlichung von [Bogdanov u. a. 2002] verleiht dieser Möglichkeit einige
Wahrscheinlichkeit.
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Abbildung 3.21:
Impuls-Halbwertsbreite k der Intensität bei EF bei Raumtemperatur als Funktion des
Winkels φ bezüglich der Knotenlinie (siehe die Skizze im rechten Teilbild). Die graue
Linie zeigt einen Verlauf nach Gleichung 3.2 an. Die Analyse wurde von A. A. Kordyuk
durchgeführt.
raum aufweisen könnte, welche den mit der Dotierung abnehmenden Beitrag der
Zweischicht-Aufspaltung kompensiert. Wie [Abrahams und Varma 2000] aufzei-
gen, könnten solche Anisotropien aber auch durch eine impulsabhängige Streu-
ung an statischen Verunreinigungen (impurities) zustande kommen. In diesem
Sinne ist auch eine impulsunabhängige Selbstenergie, welche die Phänomeno-
logie des normalleitenden Zustands im Bild der marginalen Fermiflüssigkeit gut
beschreibt, mit den Daten vereinbar. In jedem Fall ist das beobachtete Verhalten
nicht mit der Annahme einer stark anisotropen Selbstenergie vereinbar, die u. a.
auch Grundlage der hot/cold spot-Szenarien ist.
Kapitel 4
Zirkulardichroismus in
(PbxBi1 x)2Sr2CaCu2O8+δ
4.1 Einleitung
Photoemission mit zirkular polarisiertem Licht ist ein relativ junger Zweig der
Photoemissionsspektroskopie, der sich erst seit der Verfügbarkeit von geeigne-
ten Undulator-Strahlrohren am Synchrotron adäquat entwickeln konnte. Sie wird
vorwiegend bei der Untersuchung von klassischen Metallen in Form von dün-
nen Filmen und Einkristallen eingesetzt. Auch zur Analyse der Elektronenstruk-
tur von Kupratsupraleitern konnten ARPES-Messungen mit zirkular polarisier-
ter Anregungsstrahlung bereits einen wichtigen Beitrag liefern: [Tjeng u. a. 1997]
und [Brookes u. a. 2001] demonstrierten den Singulet-Charakter des ersten Io-
nisierungszustandes in CuO und dotiertem Bi2212 in spinaufgelösten resonan-
ten Photoemissionsmessungen. Daraus kann geschlußfolgert werden, daß das
Zhang-Rice-Singulet-Konzept, welches für die isolierenden Kuprate hergeleitet
wurde, auch auf Kuprate mit moderater Dotierung anwendbar ist. Für die theo-
retische Beschreibung der HTSL rechtfertigen diese Ergebnisse die Verwendung
effektiver Ein-Band-Modelle zur Beschreibung der Eigenschaften bei modera-
ter Dotierung. Gleichzeitig liefern sie einen starken Anhaltspunkt dafür, daß die
Möglichkeiten, Photoemission mit zirkular polarisierter Strahlung für makrosko-
pisch unmagnetische Systeme nutzbar zu machen, noch nicht ausgeschöpft sind.
Ähnlich wie bei der Photoemission mit linear polarisiertem Licht, bei welcher die
Polarisation in einer geeigneten Geometrie eine definierte Spiegelsymmetrie be-
züglich der elektronischen Zustände hat und so zum Test der Parität unter Spie-
gelung benutzt werden kann, lassen sich auch Experimente vorstellen, in die He-
lizität des zirkular polarisierten Lichts eine definierte Zeitinversionssymmetrie
(T -Symmetrie) bezüglich des Systems hat und auf diese Weise als Test der T -
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Symmetrieerhaltung der elektronischen Zustände dienen kann. In diesem Sinne
regte [Varma 2000] an, ARPES-Experimente mit zirkular polarisiertem Licht zur
Überprüfung der Erhaltung der T -Symmetrie in den HTSL zu nutzen.
Die T -Symmetrie spielt in einigen Theorien eine prominente Rolle: Insbe-
sondere in Modellen mit quantenkritischen Punkten gilt ein T -brechender
Ordnungsparameter als vielversprechender Kandidat zur Beschreibung der
Pseudogap-Phase. Im Modell der d-Dichte-Welle (D-Density Wave, DDW)
[Chakravarty u. a. 2001] und in der Theorie der marginalen Fermiflüssigkeit
[Varma 1999] werden solche T -symmetriebrechenden Zustände explizit aus-
formuliert; dies sind die Zustände von zirkulierenden Strömen, die bereits
in Abschnitt 1.4 vorgestellt wurden. Ein vollkommen anderes Konzept zur
Erklärung der Hochtemperatur-Supraleitung bietet das Anyonen-Modell, das
von [Laughlin 1988] vorgeschlagen wurde. Hier wird eine Brechung der T -
Symmetrie auch im normalleitenden Zustand erwartet.
Welche konkreten Ergebnisse lassen sich von ARPES-Messungen des Zirkular-
dichroismus in Bi2212 erwarten, wenn solche T -symmetriebrechenden Zustän-
de auftreten? Dieser Frage soll im Folgenden nachgegangen werden. Zunächst
kann diese Frage qualitativ beantwortet werden: Neben der Temperatur- und
Dotierungsabhängigkeit des Effekts sollten die Messungen Rückschlüsse auf die
Spiegelsymmetrien der auftretenden Kreisstrom-Phasen zulassen. Eine genauere
Analyse der Symmetrieeigenschaften des dichroitischen Signals von Kreisströ-
men stützt sich auf die Tatsache, daß ein purer Bahnmagnetismus auf mikro-
skopischer Ebene vorliegen muß. Anders als in bekannten dichroitischen Phäno-
menen durch T -Symmetriebrechung (vgl. Seite 33) spielt damit der Elektronen-
spin keine Rolle bei der Auswertung der Matrixelemente. Der Grund dafür liegt
im Spin-Singulet-Charakter der CuO2-Zustände am Ferminiveau, der durch die
oben erwähnten Messungen von [Brookes u. a. 2001] belegt wird. Da eine Spin-
abhängigkeit der ARPES-Matrixelemente nur durch die Spin-Bahn-Kopplung zu-
stande kommen kann, das Spin-Singulet aber nicht an den Bahnanteil der Wellen-
funktion koppelt, können solche Effekte ausgeschlossen werden. Damit wird ein
neuer Zugang zu den Matrixelementen für rechts- und linkszirkular polarisiertes
Licht notwendig, um die Effekte der Kreisströme zu beschreiben.
4.2 Die Matrixelemente für ein Kreisstromsystem -
ein erster einfacher Zugang
Hier soll zunächst der einfachste Fall diskutiert werden, in dem der Zirkular-
dichroismus, also der Intensitätsunterschied in den Messungen mit rechts- und
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linkshändig zirkular polarisiertem Licht, direkt auf die Händigkeit des beobach-
teten Elektronensystems zurückzuführen ist. Diese Händigkeit des Ausgangs-
systems ist dann gegeben, wenn Magnetismus auftritt, sei es durch den Elek-
tronenspin oder aber durch den Bahnmagnetismus, den die Kreisströme erzeu-
gen. Dazu soll zunächst eine eine Messung des Zirkulardichroismus in ARPES
in der denkbar symmetrischsten Meßgeometrie bei normalem Lichteinfall in der
c-Achse des Schichtkristalls betrachtet werden.
Im ARPES-Experiment können die Kreisströme selbst natürlich nicht gemessen
werden, Ausgangspunkt der Überlegungen ist daher die Frage nach dem Zusam-
menhang zwischen der Spiegelsymmetrie der Kreisströme und der T -Symmetrie
in der Ausgangswellenfunktion des Photoemissionsprozesses.
Zur Illustration des Unterschiedes zwischen den Eigenzuständen eines T -
erhaltenden und eines T -verletzenden Systems ist es nützlich, sich die Bedin-
gung für T -Erhaltung eines durch den Hamiltonoperator Ĥ beschriebenen Sy-
stems
Ĥ	(k) = E	(k) ) Ĥ	(k) = E	(k), (4.1)
ins Gedächtnis zu rufen, die beispielsweise in [Inui u. a. 1990] nachzulesen ist.
Für die Wellenfunktionen eines T -erhaltenden Systems bedeutet Gleichung 4.1
im einfachsten Fall, daß 	(k) = 	(k). Andernfalls existieren zwei unterschied-
liche energieentartete Zustände. T -Verletzung hingegen bewirkt, daß wenn der
Eigenzustand 	1(k) von Ĥ bei der Bindungsenergie E1(k) zu finden ist, der Ei-
genzustand 	2(k) = 	1(k) nicht mehr notwendig energieentartet sein muß. Im
allgemeinen wird 	2(k) bei einer anderen Bindungsenergie E2(k) 6= E1(k) zu
finden sein. Aus einer komplexen Konjugation der Eigenwertgleichung folgt
Ĥ	1(k) = E1(k)	1(k) ) Ĥ	2(k) = E1(k)	2(k) (4.2)
und man sieht, daß 	2(k) Eigenfunktion im zeitinvertierten System zum Ener-
gieeigenwert E1(k) ist.
Die Kreisstrommuster aus Abbildung 1.12 sind ein guter Anhaltspunkt, um diese
Aussagen für ein Einschicht-Kuprat zu illustrieren. Dennoch ist zu betonen, daß
die Wellenfunktionen im Impulsraum und die Kreisströme im Ortsraum angesie-
delt sind. Die Muster lassen sich folgendermaßen verstehen: Ein Kreisstrommu-
ster beschreibt die Stromverteilung der besetzten Zustände 	1(k) bei Energien
E1(k), während die Zustände 	2(k) unbesetzt sind. Eine Zeitumkehr des Sy-
stems ist gleichbedeutend mit einer komplexen Konjugation des Hamiltonopera-
tors. Dann wird aus Gleichung 4.2 erwartet, daß der Zustand 	2(k) besetzt ist
und dieselbe Energiedispersion E1(k) wie der Ausgangszustand hat. Im Bild der
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Kreisströme kehren sich unter Zeitumkehr die Stromrichtungen um. Das Muster
zeigt dann die Stromrichtungen des zeitinvertierten Systems, in dem 	2(k) be-
setzt ist.
Die Beziehung zwischen der Spiegelsymmetrie des Kreisstrommusters und der
des Imaginärteils der Wellenfunktion läßt sich beispielhaft anhand der „stagge-
red flux“/DDW-Phase nachvollziehen. Hier haben die Energien und Wellenfunk-
tionen der besetzten und unbesetzten Zustände die folgende Form:
Ĥ	1=2(k) = E(k)	1=2(k) mit E(k) = (cos(kxa) + cos(kya))	1=2(k) = ψe(k) i  (cos(kxa)  cos(kya))ψo(k). (4.3)
Dabei sind ψe(k) und ψo(k) die Wellenfunktionen der zwei verschiedenen Cu-
Untergitter, a ist die Gitterkonstante des CuO2-Gitters. Die Ausdrücke in Glei-
chung 4.3 sind aus [Hsu u. a. 1991] entnommen und etwas vereinfacht. Man sieht
leicht, daß die Wellenfunktionen 	1=2(k), genau wie im Muster (Abbildung 1.12
a)), unter T -Inversion und unter Spiegelung an  -X ineinander übergehen, wäh-
rend eine Spiegelung an  -M 	1(k) in sich selbst überführt. Das symmetrische
bzw. antisymmetrische Verhalten des Kreisstrommusters unter Reflexion an einer
Spiegelebene läßt sich demnach mit einem Erhalt bzw. einer Umkehr des Vorzei-
chens im Imaginärteil der Wellenfunktion identifizieren und führt daher auf die
Ausgangswellenfunktion zurück bzw. auf ihr zeitinvertiertes Pendant.
Unter diesen Voraussetzungen lassen sich nun Aussagen treffen, welche die Sym-
metrien der Kreisstromphase mit dem Dichroismus in Beziehung setzen, der in
der beschriebenen ARPES-Meßgeometrie zu erwarten ist. Das dichroitische Si-
gnal D(p, k) ist die Intensitätsdifferenz zweier Spektren mit rechts- und links-
händig zirkular polarisierter Strahlung
D(p, k) = h	f(p)j Ô(ζ+) j	i(k)i2   h	f(p)j Ô(ζ ) j	i(k)i2 , (4.4)
wobei j	i(k)i und j	f(p)i die Anfangs- und Endzustände zu den Impulsen k
und p im Ein-Elektronenmodell bezeichnen. Die Meßgeometrie ist in Abbildung
4.1 a) für einen beliebigen Elektronenimpuls k zwischen den eingezeichneten
Spiegelebenen und für Strahlung positiver Helizität schematisch dargestellt. Die
nachfolgende Diskussion wird zunächst wieder beispielhaft anhand des DDW-
Modelles geführt, dessen Kreisstrommuster in Abbildung 4.1 dargestellt sind.
Aus dem Vergleich von Abbildung 4 a) und b) ist anschaulich, daß, wenn
D(p, k) nicht verschwindet, auch ein Dichroismus DI(p, k) in zwei Messungen
mit derselben Helizität zu erwarten wäre, in denen zuerst das Ausgangssystem
und dann das T -invertierte System gemessen würde, also
DI(p, k) = h	f(p)j Ô(ζ+) j	i(k)i2   h	f(p)j Ô(ζ+) j	i (k)i2 . (4.5)
KAPITEL 4.2 DIE MATRIXELEMENTE FÜR EIN KREISSTROMSYSTEM 83
a )
z +
e -
b )
z +
e -
c ) d )
z +
e -
z +
e -
Abbildung 4.1:
Meßgeometrien mit normal einfallendem rechtszirkularem Licht.
a) Ausgangsgeometrie: Der Elektronenimpuls k liegt zwischen den Spiegelebenen. Die
anderen Geometrien unterscheiden sich durch einen b) T -invertierten Ausgangszustand,
c) an  -X gespiegelten Impulsvektor k’ und d) an  -M gespiegelten Impulsvektor k”.
Man beachte, daß mit „gespiegelter Impulsvektor“ lediglich die Position des Analysators
bezeichnet ist und nicht eine Spiegelung des gesamten Systems.
Unter der Voraussetzung, daß die Beobachtung eines Dichroismus D(p, k) di-
rekt auf die T -Brechung des Ausgangssystems zurückzuführen ist, sollte der Di-
chroismus DI(p, k) dieselben Eigenschaften besitzen wie der eigentlich gemesse-
ne, D(p, k)1.
Was passiert nun, wenn man im betrachteten Experiment Spektren diesseits und
jenseits der Spiegelebenen aufnimmt, genauer gesagt, wenn man zwei Messun-
gen durchführt, in denen die Beobachtungsrichtungen jeweils spiegelsymme-
trisch um eine Spiegelebene des Kristalls angeordnet sind? Die Geometrien von
Abbildung 4.1 a) und c) illustrieren diese Situation. Als Spiegelebene wurde zu-
nächst  -X gewählt. Die Spektren in den beiden Geometrien unterscheiden sich
nur durch das Matrixelement, das durch den Ausgangszustand bei den Impul-
1Hier sei auf einen grundsätzlichen Unterschied zu dem Photoemissionsmessungen an klas-
sichen magnetischen Materialien hingewiesen: Die Symmetrien des MCDAD sind von funda-
mental anderer Art als die hier betrachteten. Der Grund liegt darin, daß die Wellenfunktionen
zu entgegengesetzten Spineinstellungen aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung jeweils in ihrer ur-
sprünglichen Symmetrie gestört sind und daher nicht durch Zeitinversion ineinander übergehen.
Nur unter dieser Voraussetzung, die konträr zu der vorliegenden Ausgangssituation ist, kann ein
MCDAD beobachtet werden.
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sen k und k’ bestimmt ist. Konkret ist 	i(k0) = R̂  X	i(k) = 	i (k), wobei R̂  X
die Operation der Spiegelung an  -X bezeichnet. Der Dichroismus zwischen den
Messungen mit rechtszirkular polarisiertem Licht diesseits und jenseits der Spie-
gelebene hat demnach die Form von Gleichung 4.5, und es ist anzunehmen, daß
seine Größe im Allgemeinen von 0 verschieden ist. Dasselbe gilt natürlich für
Messungen mit linkszirkular polarisiertem Licht. Das bedeutet aber auch, daß
ein Vorzeichenwechsel im dichroitischen Signal D(p, k) bei Überquerung der
Spiegelebene zu erwarten wäre. Zwischen den Geometrien in Abbildung 4.1 a)
und d), diesseits und jenseits der  -M-Spiegelebene, besteht hingegen kein Unter-
schied, da 	i(k00) = R̂  M	i(k) = 	i(k). Bei Überquerung der  -M-Ebene ist
also kein Vorzeichenwechsel zu erwarten.
Schließlich kann man sich, um einen vollständigen Ausdruck für den gemesse-
nen Dichroismus zu erhalten, des Argumentes von [Dubs u. a. 1985] bedienen:
demnach sind die Wechselwirkungsoperatoren für rechts- und linkshändig po-
larisiertes Licht über eine Spiegelung in der Emissionsebene verknüpft. Speziell
gilt das natürlich für eine Spiegelung R̂S an den Spiegelebenen S des Kristalls,
Ô(ζ ) = R̂SÔ(ζ+)R̂ 1S . (4.6)
Damit lassen sich die Matrixelemente einer ARPES-Messung mit rechts- und
linkszirkularer Polarisation zueinander in Beziehung setzen:h	f(p)j Ô(ζ+) j	i(k)i2 = 
R̂S	f(p) Ô(ζ ) R̂S	i(k)2 . (4.7)
Dabei kann man von der Annahme ausgehen, daß die Endzustände eine defi-
nierte Parität unter der Spiegelung besitzen, also maximal ihr Vorzeichen wech-
seln, und damit keinen Einfluß auf das Matrixelement haben. Für Zustände in
der Spiegelebene  -M geht aus der Anwendung von Gleichung 4.7 hervor, daß
der Dichroismus verschwindet.
Eine Verallgemeinung der Ergebnisse aus dem diskutierten Beispiel ergibt drei
wichtige Folgerungen für ARPES-Messungen mit zirkular poarisiertem Licht bei
normalem Lichteinfall:
1. Spin-Singulet-Systeme, welche die Zeitumkehrsymmetrie verletzen, kön-
nen einen Dichroismus in ARPES-Messungen hervorrufen.
2. Im Bild der Kreisströme müssen die Ströme antisymmetrisch unter Spiege-
lung in den Spiegelebenen des Kristalls sein, um einen Dichroismus her-
vorzurufen. Das Vorzeichen des Dichroismus verhält sich dann ebenfalls
antisymmetrisch unter der Drehung um die Spiegelebenen.
3. Die bestimmende Größe für den Dichroismus ist ein Verlust der Parität der
Wellenfunktion unter Spiegelung, hervorgerufen durch die T -Verletzung.
Eine Analogie besteht hierbei mit der asymmetrischen Spinpolarisation in
den Messungen an Spin-Bahn-aufgespaltenen Systemen [Borstel 1985].
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Das verwendete Beispiel beinhaltet nicht den Fall, daß eine Spiegelung des Sy-
stems nicht auf das Ausgangssystem oder sein zeitinvertiertes Pendant zurück-
führt. In solchen Fällen könnten leichte Modifikationen notwendig sein.
4.3 ARPES-Messung des zirkularen Dichroismus in
der Elektronenstruktur von (Pb,Bi)2212 nahe EF
Die folgenden Experimente zum Zirkulardichroismus wurden am Strahlrohr 4.2
am Synchrotron ELETTRA in Trieste, Italien, mit dem SES100-Analysator durch-
geführt. Um die Komplexität der Daten niedrig zu halten, ist wieder das (51)-
überstrukturfreie (PbxBi1 x)2Sr2CaCu2O8+δ die Substanz der Wahl. Die zwei un-
tersuchten Kristalle sind Y-unterdotiert mit Tc = 80 K bzw. O-überdotiert mit
Tc =72 K, die Anregungsenergie liegt bei hν = 25 eV. Die Energie- und Impulsauf-
lösung (parallel und senkrecht zum Eintrittsspalt) beträgt 20 meV0.004 Å 1 
0.02 Å 1. In der SES100-Kammer ist eine koplanare Meßgeometrie realisiert, bei
welcher der Lichteinfall immer in der durch die Probennormale und den Ein-
trittsspalt aufgespannten Emissionsebene liegt. Bei niedrigen Energien macht
sich eine technische Begrenzung des vertikalen Magnetfeldes bemerkbar. Der
dadurch bedingte linear polarisierte Anteil ist für beide Helizitäten gleich groß,
seine Polarisationsebene lag bei den Messungen in der durch Lichteinfall und
Probennormale definierten Ebene. Da die Emissionsrichtung in derselben Ebene
lag, verschwindet der Beitrag der linearen Polarisation in der Differenz zwischen
zwei Messungen mit entgegengesetzter Helizität. Der verbleibende Polarisations-
grad für zirkular polarisiertes Licht liegt bei etwa 70 % für hν = 25 eV. In der Meß-
kammer des SES100-Spektrometers sind der Analysator und die Einfallsrichtung
des Lichts fest zueinander angeordnet, so daß Änderungen des Detektionswin-
kels θ (vgl. Abbildung 2.1) durch die Drehung der Probe bewerkstelligt werden.
Dadurch variiert der Winkel α zwischen Lichteinfall und Probennormale unter
den einzelnen Messungen. Alle Messungen wurden bei nicht-normalem Licht-
einfall mitα zwischen 25Æ und 40Æ durchgeführt.
Abbildung 4.2 zeigt eine Übersicht der Messungen an der unterdotierten Pro-
be mit zirkular polarisiertem Licht bei einer Temperatur von 110 K in der
Pseudogap-Phase und mit unpolarisiertem Licht bei Raumtemperatur. Die Fer-
miflächenkarte der Probe in Abbildung 4.2 a) soll hier als Anhaltspunkt für
die Lokalisierung der Schnitte 1-10 über einen Oktanden der Brillouinzone die-
nen. Sie ist unter den üblichen Laborbedingungen mit unpolarisiertem Licht von
hν = 21.2 eV und einer Energie- und Impulsauflösung von 19 meV0.014 Å 1 
0.035 Å 1 aufgenommen. Die Orientierung der Probe in den Synchrotronmes-
sungen, die mittels LEED mit einer Präzision von etwa 2-3Æ durchgeführt wur-
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Abbildung 4.2:
Zirkulardichroismus in ARPES-Messungen von unterdotiertem (Pb,Bi)2212 bei T=110 K:
Die Messungen erstrecken sich über etwas mehr als einen Oktanden der Brillouinzone,
wie in der Fermiflächenkarte a) dargestellt. Für die eingezeichneten Bereiche 1-10 zeigt
b) in der oberen Reihe EDMs, aufgenommen mit rechtshändiger Polarisation, in der un-
teren Reihe die Asymmetrie als PND-Karte in der eingezeichneten Graustufenskala. c)
zeigt Schnitte durch die EDMs aus Bereich 3 mit rechts- und linkshändiger Polarisation
(durchgezogene und gestrichelte Linie), links bei konstantem Impuls (EDC), rechts bei
konstanter Energie (MDC), und die dazugehörige Asymmetrie.
de, konnte so durch einen Vergleich der Banddispersionen in beiden Messungen
auf etwa 1Æ korrigiert werden. Die obere Reihe von Abbildung 4.2 b) zeigt die
mit rechtszirkular polarisiertem Licht gemessenen EDMs auf einer linearen Grau-
stufenskala; die Daten sind auf die Intensität bei der höchsten Bindungsenergie
normiert. Unmittelbar nach oder vor einer solchen Messung wurde dieselbe Mes-
sung ohne Änderung der Geometrie jeweils mit der linkshändigen Polarisation
ausgeführt. Die untere Reihe in Abbildung 4.2 b) zeigt die dazugehörigen Intensi-
tätsasymmetrien zwischen den EDMs mit rechts- und linkshändiger Polarisation
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als PND(Peak Normalized Difference)-Karte. Mit PND wird hier die Größe
PND(k, E) = I+(k, E)  I (k, E)
maxk,E [I+(k, E)℄ + maxk,E [I (k, E)℄ (4.8)
bezeichnet, d.h. die Intensitätsasymmetrie der EDMs rechts- und linkshändiger
Polarisation, I+(k, E) und I (k, E), normiert auf die Summe der Intensitätsma-
xima der beiden EDMs.
Bei der Bestimmung von Intensitätsasymmetrien kann eine ungeschickte Nor-
mierung grundsätzlich das Ergebnis verfälschen, daher folgt an dieser Stelle ein
kurzer Einschub zur Rechtfertigung der gewählten Normierungen. Am sinn-
vollsten in Hinblick auf die Asymmetriebildung ist die Normierung der EDM-
Intensitäten I+(k, E) und I (k, E) auf den Photonenfluß, wie er am Goldgitter
im Strahlengang des Lichtes gemessen wird. Dadurch wird auch einer mögli-
chen Intensitätsveränderung des Photonenflusses bei Polarisationsumkehr Rech-
nung getragen. Ein Vergleich der auf den Photonenfluß normierten Daten zu
den auf das Signal bei höchster Bindungsenergie normierten Daten konnte je-
doch zeigen, daß die Asymmetrien jeweils dasselbe Verhalten zeigen, was die
Vorgehensweise rechtfertigt. Den Vorzug erhält die gewählte Normierung ein-
zig deswegen, weil der Photonenfluß über die Dauer einer Messung nicht im-
mer hinreichend genau bestimmt werden kann, was in einem kleinen endli-
chen Asymmetriewert des Untergrunds ohne systematisches Vorzeichen resul-
tiert. Ähnliches gilt für die PND als auf die Summe der Maximalintensitäten nor-
mierte Asymmetrie: Die gebräuchlichere Variante zur Normierung der Asymme-
trie auf die Summe der Intensitäten für jeden einzelnen Punkt im (E, k)-Raum,(I+(k, E)  I (k, E))=(I+(k, E) + I (k, E)), liefert keine anderen Ergebnisse als
die PND, wohl aber ein unschönes, sehr starkes Rauschen in den Bereichen mit
niedriger Statistik, insbesondere in den unbesetzten Zuständen.
Verfolgt man den Verlauf des in den PND-Karten dargestellten Dichroismus, so
ist zunächst bemerkenswert, daß die dispersiven Strukturen beinahe über den
gesamten Bereich des Oktanden ein Signal liefern. Nur in der Symmetrieebene -M, zwischen Bereich 7 und 8, verschwindet das Signal und kehrt in der Fol-
ge sein Vorzeichen um. Nahe der  -X-Richtung, in den Bereichen 1 bis 3 gibt
es in jeder einzelnen PND-Karte offensichtlich zwei verschiedene Signale: Der
Vorzeichenwechsel in der Asymmetrie, der als Wechsel von schwarzer zu wei-
ßer Farbe in den PND-Karten zu erkennen ist, weist auf zwei energetisch dicht
beieinander liegende, gleichzeitig aber deutlich getrennte dispersive Strukturen.
Gut erkennbar ist dieses Verhalten auch in Abbildung 4.2 c). Hier sind für den
Bereich 3 Schnitte in Impuls- und Energierichtungen durch die EDMs für links-
und rechtshändig polarisiertes Licht und die dazugehörige Asymmetrie als PND
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Abbildung 4.3:
Zirkulardichroismus in ARPES-Messungen von überdotiertem (Pb,Bi)2212 bei T = 105 K:
Die Bereiche für die Dichroismus-Messungen sind in der Fermiflächenkarte a) einge-
zeichnet. In b) sind in der oberen Reihe EDMs, aufgenommen mit rechtshändiger Po-
larisation, in der unteren Reihe die Asymmetrie als PND-Karte in der Graustufenskala
von Abb. 4.2 dargestellt. c) zeigt Schnitte durch die EDMs aus Bereich 4 mit rechts- und
linkshändiger Polarisation (durchgezogene und gestrichelte Linie), links bei konstantem
Impuls (EDC), rechts bei konstanter Energie (MDC), und die dazugehörige Asymmetrie.
gezeigt. Obwohl die beiden entgegengesetzten Signale an dieser Stelle nicht den
stärksten Effekt zeigen, sind sie sehr deutlich zu erkennen.
In einem weiteren Schritt soll nun überprüft werden, ob das Auftreten der Asym-
metrie ursächlich an die besondere Elektronenstruktur der Pseudogap-Phase ge-
knüpft ist. Diese Messungen wurden an der überdotierten Probe durchgeführt,
sie sind in Abbildung 4.3 analog zu den Messungen an der unterdotierten Pro-
be (Abbildung 4.2) dargestellt. Schon auf den ersten Blick fällt eine verblüffen-
de Ähnlichkeit im Verhalten der Asymmetrie auf. Der größte Unterschied zwi-
schen den beiden Messungen liegt in den schärferen Extrema der Asymmetrien
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in der PND-Karte des überdotierten Kristalls. Dieser Unterschied läßt sich auf die
schärferen Maxima in den EDMs der überdotierten Probe bei einer Helizität zu-
rückführen. Das Vorzeichen der Asymmetrie verhält sich für beide Dotierungen
analog: Ein Vorzeichenwechsel findet bei Überquerung der  -M-Linie (Bereiche
8-11 in Abbildung 4.3) statt und in der Nähe von  -X ist eine Doppelstruktur in
der Asymmetrie zu erkennen, die sich in einem Vorzeichenwechsel innerhalb der
PND-Karten für die Bereiche 3 bis 5 bemerkbar macht. Zur Untermauerung die-
ser Beobachtung sind in Abbildung 4.3 c) noch einmal Schnitte durch die EDMs
und die PND-Karte für den Bereich 4 dargestellt.
Dieses zweifache Signal mit umgekehrtem Vorzeichen verdient besondere Beach-
tung: Durch einen Fit an die Summe und die Differenz der Spektren mit rechts-
und linkshändiger Polarisation ist es möglich, die Position der beiden Struktu-
ren zu lokalisieren. Dieser Fit wurde für Schnitte durch die Daten bei konstanter
Energie (MDCs) durchgeführt, bei denen die Strukturen besser als in den Schnit-
ten bei konstantem Impuls (EDCs) getrennt sind, wie in den Abbildungen 4.2 c)
und 4.3 c) erkennbar ist. Darüber hinaus sind die Linienformen hier einfacher
und können mit einer Lorenzkurve angenähert werden. Die aus zwei Strukturen
bestehende Asymmetrie ist dann
I+(k)  I (k) = I1,a0  Ilor(k1 , δ)  I2,a0  Ilor(k2, δ)
mit der Lorenzbreite δ, den Intensitäten I1=2,a0 und Positionen k1=2 der Kurven als
Parameter. Eine zusätzliche Beschränkung liefert das Summenspektrum, für das
I+(k) + I (k) = I1,s0  Ilor(k1, δ) + I2,s0  Ilor(k2 , δ) (4.9)
gelten muß. Dabei müssen die Parameter δ und k1=2 dieselben wie in der Asym-
metrie sein. Die Intensitäten sind freie Parameter, da nicht vorausgesetzt werden
kann, daß beide Strukturen proportional zu ihrem spektralen Gewicht zur Asym-
metrie beitragen. Das Ergebnis des simultanen Fits an beide Spektren ist in Ab-
bildung 4.4 für die ausgeprägteste Asymmetrie der Zweifach-Struktur aus den
Meßreihen für die unter- und überdotierte Probe dargestellt. Die Bereiche 2 aus
Abbildung 4.2 und 4 aus Abbildung 4.3, bilden Winkel zur  -X-Achse von 12Æ
bzw. 14Æ. Aus den Fits an die Summen- und PND-MDCs läßt sich der Verlauf
der beiden Bänder rekonstruieren. Offensichtlich handelt es sich hierbei um den
antibindenden und den bindenden Zustand der Zweischicht-Aufspaltung. Die
Größe der Aufspaltung ist durch die Bindungsenergie des bei höheren Bindungs-
energien liegenden bindenden Zustandes beim Fermi-Impuls des antibindenden
Zustandes gegeben und liegt bei etwa 50 meV für beide Proben. Damit liegt die
Größe der Energieaufspaltung im Bereich der Werte aus den Veröffentlichungen
von [Feng u. a. 2001a, Chuang u. a. 2001a, Chuang u. a. 2001b, Feng u. a. 2001b].
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Abbildung 4.4:
Ergebnisse eines simul-
tanen Fits an Summen-
und PND-MDCs mit zwei
Lorenzkurven für Bereich
2 der unterdotierten Probe
und Bereich 4 der über-
dotierten Probe. Rechts:
Ausschnitte aus den EDMs
und Position der beiden
Lorenzkurven (weiße
Kreuze). Links: Summen-
und PND-MDCs mit den
beiden Lorenzkurven
für die in den EDMs mit
Pfeilen gekennzeichneten
Positionen. Die Meßpunk-
te sind als Kreuze, die
Fitkurven als dicke Linien
dargestellt.
Ein genauer Vergleich mit diesen Werten ist nicht möglich, da die hier gewählte
Meßrichtung nicht mit den Meßrichtung in den zitierten Publikationen überein-
stimmt.
In den PND-Karten spiegelt sich die Zweischicht-Aufspaltung in folgender Weise
wider: Nahe der  -X-Richtung ist die Aufspaltung der Bänder klein, und Messun-
gen in der Nähe des Fermi-Impulses zeigen das antibindende und das bindende
Band als Zweifachstruktur mit entgegengesetztem Vorzeichen der PND. In der
Nähe der  -M-Richtung wächst die Größe der Aufspaltung. Darüberhinaus ent-
halten auch die gewählten Meßbereiche den Fermi-Impuls nicht mehr, bei dem
die Aufspaltung am kleinsten ist2. Die PNDs zeigen hier nur noch die Asymme-
trie, die durch den bindenden Zustand verursacht wird.
Nun können auch die Spiegelsymmetrien der Asymmetrie ausgewertet werden.
Die Symmetrie der Asymmetrie unter Drehung um die  -M-Linie ist aus der
bloßen Betrachtung der PND-Karten offensichtlich: Die Größe und Form der
Asymmetrie des bindenden Zustands bleibt erhalten, während sich ihr Vorzei-
chen umkehrt. Abbildung 4.5 a) stellt dieses Verhalten anhand der Messungen
2Daß die Zweischicht-Aufspaltung beim Fermi-Impuls am kleinsten ist, läßt sich beispielswei-
se aus den LDA-Rechnungen von [Lindroos u. a. 2002]   unter Berücksichtigung der bekannten
Winkelabhängigkeit der Aufspaltung (Seite 45)   ablesen.
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Abbildung 4.5:
Symmetrie des Dichroismus unter Reflexion an den Spiegelebenen für überdotiertes
(Pb,Bi)2212: a) unter Reflexion an  -M am Beispiel der Bereiche 11 und 8, b) unter Re-
flexion an  -X am Beispiel der Bereiche 3 und 1. Oben: PND-Karten in den dargestellten
Grauskalen, wobei jeweils eine Skala invertiert ist. Die Absolutwerte des PND variie-
ren für verschiedene Bereiche. Unten: Exemplarische EDCs mit rechts- bzw. linkshändig
polarisiertem Licht (durchgezogene und gestrichelte Linie) und PND-EDC.
an der überdotierten Probe dar. Zur Veranschaulichung der äquivalenten Grös-
se und Form ist die Grauskala der zweiten PND-Karte invertiert. Das Verhalten
des Dichroismus unter Drehung der Probe um die  -X-Richtung aus Teil b) der
Abbildung zeigt ebenfalls einen Vorzeichenwechsel. Die stärkere Struktur in den
PND-Karten ist auch hier dem bindenden Zustand zuzuordnen. Diese Vorzei-
chenwechsel der Asymmetrie bei Drehung um die Spiegelebenen ist auch in den
Auswertungen der EDCs und ihrer korrespondierenden Asymmetrien im jeweils
unteren Teil von Abbildung 4.5 a) und b) erkennbar. Was das Verhalten der Asym-
metrie um die  -X-Richtung für die unterdotierte Probe anbelangt, so stehen kei-
ne Daten zur Überprüfung des Sachverhaltes zur Verfügung. Die Dotierungsun-
abhängigkeit des Effektes läßt aber den Rückschluß zu, daß eine Messung dies-
seits und jenseits der  -X-Richtung ebenfalls einen Vorzeichenwechsel der Asym-
metrie zeigen müßte. Die Spiegelsymmetrien der Asymmetrie im normalleiten-
den Zustand wurden auch durch spätere Messungen von [Borisenko u. a. 2001]
bei Raumtemperatur bestätigt.
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Abbildung 4.6:
Skizze der Ergebnisse, erweitert auf einen Bereich von 180Æ des Azimutalwinkels. Mit der
durchgezogenen bzw. gestrichelten Linie sind die Beiträge des antibindenden bzw. bin-
denden Zustandes zur Asymmetrie bei einer festen Binungsenergie nahe EF schematisch
dargestellt. Der Winkel 0Æ bezieht sich auf die  -X-Richtung, 45Æ auf die  -M-Richtung.
Die Ergebnisse für den Hauptbeitrag zum Dichroismus sind in Abbildung 4.6 für
die erste Brillouinzone in einer  äußerst qualitativen   Skizze zusammengefaßt
und auf einen Winkelbereich von 180Æ um den  -Punkt erweitert: Sowohl der
antibindende als auch der bindende Zustand tragen zur Asymmetrie bei, und
zwar mit einem zueinander umgekehrten Vorzeichen. Der Dichroismus ändert
sein Vorzeichen bei der Überquerung der Spiegelebenen. Diese Ergebnisse treffen
für beide Dotierungen zu, der Dichroismus ist demnach kein Charakteristikum
der Pseudogap-Phase.
4.4 Diskussion
Vergleicht man die gewonnenen Ergebnisse mit den Vorhersagen aus dem einfa-
chen Modell der Matrixelemente in Abschnitt 4.2, so müßten die T -brechenden
Kreisströme antisymmetrisch unter Spiegelung an der  -X- und  -M-Ebene sein,
um den gemessenen Dichroismus in einem Zustand nahe EF hervorzurufen. Prin-
zipiell wurde mit dem Anyonen-Zustand auch ein solcher Kreisstrom-Zustand
vorhergesagt, der   anders als die Kreisstromphasen der MFL- und DDW-
Modelle   nicht an die Pseudogap-Phase gebunden ist und auch in der normal-
leitenden Phase existiert. Daher könnte man vermuten, daß die vorgestellten Er-
gebnisse für die Existenz dieses Zustands in (Pb,Bi)2212 sprechen. Allerdings gilt
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die Anwendbarkeit des Anyonen-Modells auf die HTSL beinahe für ausgeschlos-
sen; ein Indiz dafür ist das Auftreten einer Energielücke in den Spinanregungen
im supraleitenden Zustand, welche nach dem Anyonen-Modell nicht existieren
sollte [Laughlin 1988].
Die Interpretation des beobachteten Dichroismus als Konsequenz der T -
Brechung, d. h. unter den einfachen Voraussetzungen, die in Abschnitt 4.2 ge-
macht wurden, ist allerdings nicht eindeutig. Selbst in der hochsymmetrischen
Meßgeometrie mit normalem Lichteinfall können Streueffekte zu einer Phasen-
differenz der Matrixelemente für rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht und
somit zu einem CDAD führen [Oelsner 1998]. In den Kupraten, in denen die
Matrixelemente stark von der Anregungsenergie abhängen, spielen solche Streu-
effekte ebenfalls eine wichtige Rolle   siehe beispielsweise [Joynt 1999], wo sie
als extrinsische Verluste (extrinsic losses) auftauchen. Wie [Lee und Fujimori 2002]
aufzeigen, läßt sich die Abhängigkeit der Matrixelemente von der Anregungs-
energie für die Zweischicht-aufgespaltenen Zustände in Bi2212 in einem einfa-
chen Modell des Photoemissionsprozesses unter Berücksichtigung solcher extrin-
sischer Verluste berechnen.
Die Asymmetrie, welche aus dieser Art von CDAD resultiert, verhält sich für
einen einzelnen Zustand generell antisymmetrisch unter Spiegelung an allen
Spiegelebenen des Kristalls, kann also die Winkelabhängigkeit der Daten re-
produzieren. Folgt man [Lee und Fujimori 2002], verhalten sich die Zweischicht-
aufgespaltenen Zustände in Bi2212 ebenfalls antisymmetrisch zueinander, so daß
sich mit diesem Ansatz auch die Antisymmetrie der Beiträge von antibindendem
und bindenden Zustand erklären läßt. In der mathematischen Formulierung von
Abschnitt 4.2 läßt sich dieser CDAD berücksichtigen, indem ein komplexer Vor-
faktor f (k) zum Matrixelement multipliziert wird, dessen Imaginärteil sein Vor-
zeichen unter Spiegelung an den Spiegelebenen wechselt. Unter Zuhilfenahme
dieses Vorfaktors f (k) lassen sich die Symmetrien des CDAD modellieren, da
f (k) die Symmetrien der Interferenzterme zwischen Endzustandswellenfunk-
tionen zu Drehimpulsen l  1 enthält. Diese Interferenzterme sind die eigentli-
che Ursache für den nichtverschwindenden Imaginärteil der Matrixelemente und
damit für die unterschiedlichen Übergangswahrscheinlichkeiten mit rechts- und
linkszirkular polarisiertem Licht ([Oelsner 1998]). Einen anderen Ansatz zur Be-
schreibung des CDAD in T -erhaltenden und T -brechenden Systemen verfolgen
[Simon und Varma 2002]: Ihre Rechnungen beruhen auf der Annahme, daß min-
destens die Anfangs- oder die Endzustands-Wellenfunktion eine gemischte Pari-
tät unter Spiegelung besitzt. Folgt man den Aussagen der Autoren, so ist es diese
Paritätsmischung, die in beiden Fällen, mit und ohne T -Erhaltung zu einem Di-
chroismus führt. Hier sei dazu angemerkt, daß die Rechnung für T -erhaltende
Systeme nur dann auf einen nichtverschwindenden Dichroismus führt, wenn
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eine Wellenfunktion zusätzlich als komplexwertig angenommen wird3. In die-
sem Sinne läßt sich der Ansatz von [Simon und Varma 2002] auf die obige Argu-
mentationslinie zurückführen: Ein Dichroismus tritt genau dann auf, wenn der
Imaginärteil einer der Wellenfunktionen im Matrixelement zu einem nichtver-
schwindenden Mischterm führt. Ein nichtverschwindender Mischterm kommt in
der Tat dadurch zustande, daß sich die komplexwertige Wellenfunktion ψ unter
Spiegelung an der Spiegelebene in ψ transformiert, was sich bei einem nicht-
verschwindenden Imaginärteil auch als Art von „gemischter Parität“ der beiden
Anteile interpretieren läßt.
Was passiert nun, wenn zusätzlich zum CDAD Kreisströme auftreten? Laut
[Simon und Varma 2002] macht sich die T -Brechung in einem nichtverschwin-
denden Dichroismus in der Spiegelebene bemerkbar, bezüglich der sich die Kreis-
ströme antisymmetrisch verhalten. Zu diesem Ergebnis kommt man auch mit
dem oben vorgeschlagenen Ansatz, was hier aber nicht explizit gezeigt werden
soll.
Eine Auswertung der Daten in Hinblick auf eine T -Brechung auf dem Unter-
grund des CDAD ist in Abbildung 4.7 dargestellt. Dafür wurden für jedes Teilbild
die entsprechenden EDMs so reduziert, daß sie denselben Bereich des Polarwin-
kels enthalten. Dann wurde die Asymmetrie zwischen der Gesamtintensität ei-
nes EDMs mit rechts- und linkszirkular polarisiertem Licht gebildet und auf die
Gesamtintensität beider EDMs normiert. Die Asymmetrien wurden zusätzlich
entsprechend des variierenden Winkels zwischen Probennormale und Lichtein-
fallsrichtung,α, mit einem Faktor cos(α) korrigiert. Abgesehen vom Vorzeichen-
wechsel des Dichroismus nahe der Spiegelebenen ist dabei vor allem zu erken-
nen, daß die Statistik nicht ausreicht, um eine Aussage über den Dichroismus in
den Spiegelebenen zu treffen.
Mit einem ähnlichen Experiment konnten [Kaminski u. a. 2002] vor kurzem zei-
gen, daß in der Tat ein nichtverschwindendes dichroitisches Signal in der  -M-
3Der Dichroismus hat für T -erhaltende Systeme nach Gleichung (10) in
[Simon und Varma 2002] die FormDm / R hhψf(p, e)j Ô(ζ+) jψi(k, e)i hψi(k, e)j Ô(ζ+) jψf(p, o)i+ ..., i (4.10)
wobei R den Realteil des Ausdrucks bezeichnet, der Zusatz e bzw. o bezeichnet den Teil der
Gesamtwellenfunktion, der gerade bzw. ungerade Parität unter Spiegelung besitzt. Zerlegt den
Wechselwirkungsoperator Ô(ζ+) = Ô(x) + Ô(y) in die Anteile für linear polarisiertes Licht mit
dem Polarisationsvektor in der Spiegelebene bzw. senkrecht dazu, so erhält man den AusdruckDm / R  hψf(p, e)j Ô(x) jψi(k, e)i   i hψi(k, e)j Ô(y) jψf(p, o)i+ ...,  . (4.11)
Dieser Ausdruck verschwindet unter Annahme einer reelwertigen Wellenfunktionen offensicht-
lich immer.
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Abbildung 4.7:
Auswertung der integrierten Asymmetrie in der Nähe der Spiegelebenen. Die gefüllten
Quadrate zeigen das Ergebnis für die unterdotierte, die offenen Kreise für die überdo-
tierte Probe.
Ebene in Bi2212 gemessen werden kann, das einzig in der Pseudogap-Phase auf-
tritt. Ihre Meßanordnung unterscheidet sich allerdings von der hier verwendeten
in einer festen Lichteinfallsrichtung in der Spiegelebene. Damit werden CDAD-
Effekte zusätzlich begünstigt, was die Detektion des Dichroismus in der Spie-
gelebene mit dem in Abbildung 4.7 verwendeten Verfahren erleichtert. In der -X-Ebene wurde ein solches dichroitisches Signal nicht gemessen.
Der breite theoretische und experimentelle Zugang zu dichroitischen Phänome-
nen im Bi2212-System, der in diesem Kapitel geschaffen wurde, läßt sich für wei-
tere Experimente in dieser Richtung nutzen:
1. Aus der experimentell nachgewiesenen Antisymmetrie des Dichroismus
der beiden CuO2-Zustände nahe der  -X-Richtung kann geschlossen wer-
den, daß noch mehr experimentelle Arbeit nötig ist, um die Abwesenheit
eines dichroitischen Signals in dieser Spiegelebene nachzuweisen. Dieser
Nachweis ist notwendig, um die Spiegelsymmetrien eines Kreisstromsy-
stems in der Pseudogap-Phase vollständig zu erfassen.
2. Aus den theoretischen Ergebnissen für das Matrixelement geht hervor, daß
die idealen Umstände für solch eine Messung CDAD-Effekte vermeiden
sollte, um möglichst aussagekräftig zu sein. Die Abwesenheit eines CDAD
ließe sich dann auf zweierlei Weise bestätigen: durch die Abwesenheit eines
Dichroismus außerhalb der Pseudogap-Phase und durch die Symmetrie der
Asymmetrie um die  -X-Ebene.
Insgesamt zeigen die Ergebnisse, welche in diesem Kapitel dargestellt wurden,
daß Messungen des Zirkulardichroismus in den Kupratsupraleitern potentiell
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eine Fülle von Informationen enthalten, die bisher kaum genutzt worden sind.
Diese Arbeit stellt zusammen mit der Veröffentlichung von [Kaminski u. a. 2002]
die ersten winkelaufgelösten Messungen des Zirkulardichroismus an Kupratsu-
praleitern überhaupt dar. Damit können und sollen die hier vorgestellten Mes-
sungen und theoretischen Überlegungen als Ausgangspunkt für weitere Expe-
rimente an Bi2212, anderen Kupratsupraleitern und anderen Systemen, die T -
Symmetriebrechung aufweisen könnten, dienen.
Zusammenfassung
Die vorliegende Arbeit widmet sich einer eingehenden Untersuchung der Fermi-
fläche von HTSLn der Bi2212-Familie im normalleitenden Zustand. Hierzu wur-
den ARPES-Experimente mit hoher Auflösung in Energie und Impuls durchge-
führt, welche Rückschlüsse auf Spektralfunktion und Übergangs-Matrixelemente
erlauben.
Inhaltliche Schwerpunkte dieser Arbeit liegen (i) in der Untersuchung von To-
pologie und Form der Fermifläche von Bi2212 und (Pb,Bi)2212, (ii) in der Un-
tersuchung der Anregungsenergie-Abhängigkeit der entsprechenden ARPES-
Messungen nahe EF sowie (iii) in der Dotierungsabhängigkeit der Anregungen
nahe der Fermienergie. Ein weiterer Schwerpunkt ist (iv) die Auslotung der Mög-
lichkeiten, Zeitinversions-Symmetriebrechung mittels ARPES-Messungen mit
zirkular polarisiertem Licht zu detektieren.
Die wichtigsten Ergebnisse können wie folgt zusammengefaßt werden:
1) Die in der vorliegenden Arbeit gezeigten hochaufgelösten ARPES-
Fermiflächenkarten von Bi2212 und (Pb,Bi)2212 geben ein klares und selbst-
konsistentes Bild der Fermifläche dieser Substanzen: Die Hauptfermifläche
ist lochartig und um die Ecken der Brillouinzone zentriert. Weiterer Be-
standteil der Elektronenstruktur bei EF ist die sogenannte Schattenfermiflä-
che, die möglicherweise eine Signatur kurzreichweitiger antiferromagneti-
scher Korrelationen ist. In den ARPES-Messungen an reinem Bi2212 zeigen
sich außerdem Kopien der Haupt- und Schattenfermiflächen. Diese Kopien
lassen sich   wie u. a. ein Vergleich mit Messungen an (Pb,Bi)2212 belegt  als Ergebnis einer Beugung der Photoelektronen an der inkommensu-
rablen Überstruktur von Bi2212 erklären. Diese Ergebnisse konnten einen
wichtigen Beitrag in der Diskussion um die wirkliche Topologie der Haupt-
fermifläche von Bi2212 liefern, indem aufgezeigt werden konnte, daß eine
Verwechslung der Intensitäten von Beugungskopien mit Intensitäten der
Hauptfermifläche zu einer Fehlinterpretation der ARPES-Intensitätskarten
führt. Entscheidend für aussagekräftige ARPES-Intensitätskarte sind hohe
Auflösung, Berücksichtigung der Matrixelemente sowie die Vermeidung
zusätzlicher Komplexität durch Beugungskopien.
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2) Die hier durchgeführten ARPES-Messungen nahe EF entlang der  -M-
Richtung ((0, 0)   (π , 0)-Richtung) von Bi2212 zeigen eine starke Abhän-
gigkeit der gemessenen Intensitäten von der Anregungsenergie. Eine Aus-
wertungen dieser Daten mittels verschiedener Methoden zur Bestimmung
von kF sind konsistent mit einer lochartigen Topologie der Hauptfermi-
fläche. Damit läßt sich die Intensitätsänderung in Abhängigkeit der An-
regungsenergie auf den Einfluß von Matrixelement-Effekten zurückfüh-
ren. Als weiteres Ergebnis konnte die Qualität der verschiedener Metho-
den zur Bestimmung von kF bei starken Intensitätsmodulationen durch das
Matrixelement bewertet werden: Insbesondere die max[I(EF, k)]- und die
max[rk Iint(k)℄-Methode erweisen sich als schlecht geeignet.
3) Die Hauptfermifläche von (Pb,Bi)2212 behält ihre lochartige Topologie über
einen großen Dotierungsbereich nahe optimaler Dotierung. Bis hin zu star-
ker Überdotierung bleibt die Schattenfermifläche Bestandteil der Elektro-
nenstruktur bei EF   dieses Ergebnis ist nur schwer mit einem antiferro-
magnetischen Ursprung der Schattenfermifläche vereinbar. Die Stärke der
Wechselwirkungen entlang der Fermifläche sind über den gesamten Dotie-
rungsbereich nur schwach anisotrop. Die Größe dieser Anisotropie ändert
sich kaum mit der Dotierung.
4) Erste hochaufgelösten ARPES-Messungen des Zirkulardichroismus wur-
den an (Pb,Bi)2212 über einen repräsentativen Teil der Brillouinzone durch-
geführt. Dabei wird in der verwendeten nicht-chiralen Meßanordnung
ein CDAD-Effekt beobachtet, bei dem die Asymmetrie der Zweischicht-
aufgespaltenen Bänder das jeweils entgegengesetzte Vorzeichen aufweist.
In Bezug auf die aktuelle Fragestellung, ob die Pseudogap-Phase der HTSL
eine Phase mit gebrochener Zeitinversions-Symmetrie ist, geben die Mes-
sungen, zusammen mit dem dargestellten Ansatz zur Behandlung der Ma-
trixelemente, ein solides Fundament für weitere Messungen. Insbesonde-
re kann aufgezeigt werden, daß Aussagen über eine solche Symmetriebre-
chung in der  -X-Richtung ((0, 0)  (π , π)-Richtung) von Bi2212 ohne Auf-
lösung der Zweischicht-Aufspaltung weitgehend wertlos sind.
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